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強化学習 の数学的モデル
八 木 寛・江 川 隆
まえカずき
近年 、 巷 に 情 報革命が き け ばれ て い る が、 こ と に
飛躍 的 発展 を も た ら し た と も い う べ き 電子計算機 が
こ れ に 拍車 を か け て き た 。
21世紀 に は 情 報化時代 の 最盛期 を 迎 え る だ ろ う と
期待 き れ て い る 。
一 方 、 そ の 時代 に お い て は 自 動制御方 式 は ま す ま
す複雑 か っ 大規模 な 制御対象物 と 取 り く む だ ろ う 。
そ し て 人聞 の代行 で あ る 電子計算機 も 以前 に ま し て
知的 な 能 力 が要求 き れ る よ う に な る で あ ろ う 。
現在 の 電子計算機 は 開 発 当 初 と は 桁違 い の優秀性
を も っ て い る が、 こ れ で も 充分で は な く 、 諸処の 問
題 を 生 み つ 冶 あ る 。 た と え ばパ タ ー ン 認識、 機械翻
訳、 機械診断等 に お い て 。
こ れ に 対処す る た め に は 人聞 の も つ 脳機構 自 体 を
再度見直 す必要 が あ る 。 す な わ ち 脳の 中 枢 に 刺 激 が
与 え ら れ た 場合、 脳 は い か に し て 敏速 か つ 明確 に そ
の情 報処理 し 反応 を 引 き 起 こ き せ る か と い う 、 そ の
過程 を 分析 し て み な け れ ば な ら な い。 う ち で も 学習
機能 は 脳 の も つ 重要 な機能 の 一 つ で あ り 、 学習心理
学 の 分野 で も に わ か に 研究 が推進 さ れ て き て い る 。
し か し 、 今日な お そ の機構 に つ い て は 未知 の 分野 が
多 く 、 研究 は そ の 緒 に つ い た ばか り で あ る 。
本論 で は 強化学習 に も と ず く 行動 を 数学的手法 を
用 い て 分相手 し 、 心理学的事実 と の 比較検討 を お こ な
7。
1. 学 習
生物 が各種の行動 を と る た め に は 、 記憶 に う ら ず
け ら れ た 学習機能 の 存在 は 欠 く こ と の で き な い 要素
で あ る と い え る 。
と こ ろ で 、 我 々 は 日常 、 よ く 学習 と い う 言葉 を 口
に す る が、 学習 と は 何 か 、 学習の 本質 と は 、 と い う
間 い に 対 し て 明確 な 答 え を 返す こ と が で き な い 。
学習 と い う 言葉 を 文字通 り に 解釈 し て み る と 、 学
習 は 学 び習 う と い う ふ う に分解 で き る 。 学 ぶ と は 、
当 事者 が何 か を 学 ぶ と い う こ と で 、 記憶す る 事 で あ
る と い っ て も 良 い が 、 学 ぶ以前 よ り も そ の事 に 関 し
て 、 そ れ を 土台 に し て 、 別 の事象 を う ま く こ な す こ
と が可能 に な っ て い る こ と を 意味す る 。 ま た 習 う と
い う 事 は 、 当 事者 以 外 に 見習 う 相手 、 す な わ ち 教 え
る 人が必要 で あ る こ と を 意味 し 、 学習者 自 身の働 き
を 表 わ し て い る 。
心理学的 に い う 学義 は 必 ず し も 統一 さ れ て い る わ け
で は な い が 、 お 冶 よ そ 、 “生活体 に 訓練ま た は 経験
が与 え ら れ る 時 、 生活体 の行動 に 比較 的 、 永続的 な
変化 が起 こ る こ と を 学習 と い う "程度 に 解釈 さ れて
い る 。
神経生理学的 に は 、 記憶や学習 は 脳 の 細胞聞 を グル
グ ル ま わ る 物理学的 な 仮想体 が存在 す る 、 あ る 種の
遅延回 路 の よ う な も の で あ る と す る 学説 と 、 写真や
パ ン チ カ ー ド の よ う な あ る 種の像 が脳組織 に 後 を 残
し て い る と す る 2 つ の 学説 が あ る 。
こ れ ら の 学説 の 真偽 を 追求 す る た め に 、 各種の 条
件下 で の 実験 が活 用 さ れ て き て い る 。 た と え ば 、 記
憶が終始脳細胞の 中 を グ ル グ ル ま わ っ て い る と い う
学説 を 確 め る に は 、 記憶の 廻 り を 止 め る も の は す べ
て の 記憶 を 完全 に 破壊で き る と い う 事実 か ら 熟睡時
や麻酔 に よ っ て も 記憶が失 な わ れ る か ど う か の検討
を し た り す る 。 ま た 脳震量、 て ん か ん の 療筆発作 、
電気 シ ョ ッ ク 療法 な ど で脳の働 き が ひ ど く 変化 し た
後 で も 、 記憶は一時 的 に か く 乱 さ れ る の み で完全 に
記憶が失 な わ れ る の は 、 短 時 間 に す ぎ ず 、 大部分の
記憶 は よ み が え っ て く る と い う 事実 も 活用 さ れ る 。
ま た ベ ン フ ィ ー ル ド の ご と く 大脳手術の 際 に 、 大脳
皮 質 の 各領域 に 電気刺激 を 施 し た 幾 っ か の 臨床例 か
ら も 記憶 の 想起 に あ ず か る 部分 の 究明 を し た り す る
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こ と も で き る 。 こ の よ う な 数 多 く の 実験 か ら 、 側 頭
葉が記憶の 想起 に 関連 し て い る と か 、 海馬や扇桃核
を 除去す る と 記憶障害が起 る と か と い う 事実 が知 ら
れ て い る 。 ま た 化学的 な側 面 か ら は 学習や記憶が所
定 の 物質過程 に 支え ら れ て い る こ と が信じ ら れ て い
る 。 た と え ば 、 脳細胞 に 刺激 が伝 わ る と 脳内 に あ る
神経細胞が神経終末 に お い て 化学物質 を 遊離す る 。
こ の 遊離 さ れ る 化学物質 が学習 に 関与 す る も の と 考
え ら れ て い る 。
こ の よ う な 物理的 と も い え 、 化学的 と も い え る 学
習 は 下 等動物 か ら 高等動物 に い た る ま で 、 お こ な う
こ と が で き ょ う 。 し か し 、 下等動物 の な か ば反射系
に 近 い 学習か ら 高等動物 の も つ 知 的学習の よ う な 複
雑 で高度 な そ れ を 比較 し て み る と き 、 学習 に は ヒ エ
ラ ル ヒ ー が あ る と 息 わ れ る 。 学習の ヒ エ ラ ル ヒ ー を
図 . 1 に し め す。
単純な学習
」一一一一ー一一一一一一 複雑な学習
図-1
こ の 模式 図 か ら も 明 ら か な よ う に 、 学習の 基底 は
生理学 に み ら れ る 条件反射 レベ ル よ り わ ず か に 高 い
位置 を し め て い る 強化学習 に あ る 。 生物系 が そ な え
た 、 い か な る 学習過程 も 、 強化学習 レベ ル の組合わ
せ に よ っ て 構成 さ れ て い る に す ぎ な い よ う に 考 え ら
れ る の で 、 筆者 ら は こ の観点 に 立 っ て 、 強化学習の
数学的 モ デ ル構成 に あ た っ た 。
1. 強 化 学 習
パ ブ ロ フ の 始 め た 条件反射 の研究 は 心理学 に 多大
の 影響 を 与 え 、 強化学習の 学習過程 に つ い て も よ く
分訴 さ れ る 試 み が な さ れ る よ う に な っ た。 強化学習の
学習過程 は行動 に 個体 を 駆 り 立 て る 原 因 と し て の 動
因 に はじ ま る も の と 考 え ら れ る 。 こ の よ う な 動 因 に
は 内 部的 、 生得的 、 喚起的 な 色合 い を も っ活動規定
要 因 が あ げ ら れ る 。 動 因 は 生活体 を 活動的 に す る 直
接 的 な 要因 で あ る 。 生活体 に 活動性 が与 え ら れ た と
き 、 そ れ に も とず く 反応 を よ り 強 め る よ う な 何 か 、
た と え は\ あ る 反応 に 対 し て 報酬が与 え ら れ る と き 、
こ の つ ぎ に も そ の 反応 の 起 り や す く な る よ う な も の
を 強化 と い う 。 た と え ば空腹状態 に お か れ た ネ ズ ミ
が箱の 中 に 入 れ ら れ て い る 。 こ の 時 の 箱か ら の 脱出
口 を さ が そ う と し た り 、 餌 を 求 め よ う と し た り す る
行動 ( 反応 ) は 脱出 口 を 見 出 し た 結果 と か 、 レ バ ー に
ふれ た 結果 と し て の 食餌 に よ っ て 、 強 め ら れ る と い
う 事象で あ る 。 こ の よ う に 、 外部 か ら 餌な ど が与 え
ら れ る と い う こ と は 、 ま ず 外部刺激 を 与 え た こ と に
あ た り 、 つ ぎ の 反応 が起 り や す く な る た め に は 、 そ
れ以前 に あ る 種の そ れ に つ い て の 経験 が必要 で あ り 、
図-2
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以下 、 数学モデル を 構成す る に あ た り 、 使用す る
文字の 定義 を し て お こう。
T:反応潜時 T':初期反応潜時
t :経過時間
J :試行間隔時間
A:強化量
D:動因量 Do:初期動因量
k， 試行間隔時間が反応潜時 に 影響す る 割合
k2 :強化量が反応潜時 に 影響す る 割合
k. :動因量が反応i替時 に 影響す る 割合
k. :経過時聞が動因量 に 影響す る 割合
k5 :初期動因量が初期反応浴時 に 影響す る 割合
きて 、 反応潜時 Tの増加率は強化量 、 動因 、 試行時
間間隔 に 逆比例す る ものと考 え ら れ る の で 、
さ ら に 、 そ の外部刺激 に 対 し て あ ら われ る 反応は決
定的であ る か ら 、 刺激 に 対 す る 反応は指 向 的であ る
と い え る 。 実際 に お こ な われ て い る オペ ラ ン ト学習
の一例 を 図 2 に し め す。
この実験は走路、 長 さ 約90棚、 幅 20m弱 を 用 い て
報酬訓練 を お こ な う例であ る 。 幅 を 狭 く し て ネズミ
が走路上で 向 き が変 え ら れ な い よ う に さ れ て い る 。
両端 に は 出 発箱と目標箱が お か れ 、 こ れ ら はま っ た
く 同形で相E に 変 換が可能 な よ う に な さ れ て い る 。
本実験 に 先立つ て 類似 の走路 に 報酬 な し に 10分間
の せ て お く 予備訓練と走路の な い 目標箱で餌 を 食べ
さ せ る 予備訓練と を 4 日間お こ な う。 本実験 に さ い
し て は飢動因 を もっネズミ を 一匹ずつ 出 発 箱 に 入れ、
扉 を 聞 く 。 扉 を あけ て か ら ネズミ の身体 (尾 を 除 く )
が走路上で 出 発 箱 よ り 約10酬の個所 を 越 え るまでの時
(1) 
(2) 
と表現で き る 。
一 方 、 動物 の 飢 え の動因は経過時間ととも に 充足
きれ る の で
dT k ， T ， k. ， k 一一一 = _ 8.1 ... .1. + 一色+�dt J ' A ' D 
dD 一一= - k. D d t  
と な る 。 (2拭 を 初期動因量D。の初期条件のもとで解
く と
(3) 
間(反応潜時)を 測 る 。 目標箱 に は微量 の 粒餌が入れ
て あ り 、 ネズミが到達 す る と扉が閉 じ ら れ る 。 餌 を
食べ た 後 、 ネズミ を 入れ た ま‘目標箱 を 出 発箱の位
置 に 移 し 、 次 の 試行では出 発箱と し て 用 い る 。 先 に
用 い た 出 発箱は新 た な 餌 を入れ た 目標箱と し て 用 い
て 、 ネズミ に 実験者 の 手がふれ る こと を きけ る 。 目
標箱はつ ね に 照明 の 明 る い 側 に 置し こ の よ う な 手
続 き で一回15試行ずつ 3 日聞の訓練 を 21匹 の シ ロ ネ
ズミ に ほ どこ し 、 動因、 報酬量 、 間歎強化 、 練習 の
分配の 効果 な ど の オ ペラ ン ト学習 に お よ ぽす影響 に
つ き し ら べ た も の が、 図 3 、 図 4 、 図 5 の 特性で丸
印で し め さ れ る も の であ る 。
D =Doe -k.t 
(3試 を(1出 に 代入す る と
(4) 
dT _ k， T ，k. ， k. 一一= ー」一一+ --: +一一一一一一dt J '  A ' Doe-k•t 
(4同 を t =O のと き の初期反応潜時? を 用 い て 解
(5) 
く と
k+
一)
E
己
吋
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L1R品古
川頃可γ
叫ん瓦
=+ T 
と な る 。
ま た 、 初期反応潜時Tは初期動因量D。 に よ っ て 影
響 さ れ る ので
(6) 
(7) 
d T' 一一一= - k. T' d Do " 0 
(6拭 を Do=Oのと き T' =T� のもとで解 く と
T' =T�e -k，D， 
が得 ら れ る 。
(7拭 を(5夙 に 代入す る と
3 
数学的モデル を 構成す る に あ た り 、 各変数が学習
過程 に ど の よ う に 影響す る か を 検討す る ことは重要
な 問題であ る 。
実験結果 を 分訴す る と、 反応潜時は訓練及ぴ経験
に よ り 時間経過と伴 に 減少す る 。
動因 に つ い て は餌 を 与 えな い で お く と生理的 に 欠
乏状 態が起 り 、 い わゆ る 一般活動性が増大す る 。 そ
し て こ の 一般活動性はあ る 限度までは絶食時間の 単
調増加函数であ る 。 この こと か ら 動因量 の 増加は反
応潜時 を 減少 さ せ る と考 え ら れ る 。
ま た 強化 量 (報酬量)の増加は反応潜時 を 減少 さ せ 、
試行間隔時間の 増大は前回 の 学習 に 対 す る 消去 を 大
�; く す る と予想き れ る 。
数学的モデル2. 
(8夙 に 適 当 な 実数値 を 代入 し て 、 動因量 、 強化量 、
試行間隔時聞が反応潜時 に お よ ぽす影響 を 計算 し た
もの が図 3 、 図 4 、 図 5 に し め さ れ て い る 。 横軸 に
は経過時間、 縦軸 に は反応潜時が目盛 ら れ て い る 。
こ れ ら の 特性 曲線 の 傾斜は学習能率 を 、 ま た 反応、潜
時は学習量 を 表わ し て い る と も い え る 。 す な わ ち 学
習曲線の傾斜が急 な ほ ど学習能率は良〈、 反応潜時
が小き い ほ ど学習量は大 き い 。
T = 〓:e -k，D，一 体 + J L Ne与l '<l � \Ak， 'Do(k， +Jk.) / ) 
+ P �2 十 Jk，e k.
t 1 
l Ak， ' Do(k， +Jk.) ) (8) 
と な る 。
走路 を 用 い た 報酬訓練 に よ る 反応潜時 Tは(8拭 と
な る 。
T�=100 
J =100 
A=O . l  
計算結果 と検討4. 
0.=0 . 5  
2000 一一一一一一→ー-
t : 経過時間(秒)
1000 
T�=100 
J = 100 
Do=O . l  
図-3
A =0 . 05 
A=O . l  
A=0 . 5  
100 
aam--11111 
T--反応潜時(秒
2000 一ー一ーーー言-
t 経過時間(秒)
- 4 
1000 
図-4
To=lOO 
A=O . l  
100 
Do=O. l 
T 
..... .T三
50 
1000ー一一一-ーー
t 経過時間(秒 )
図-5
図 3 の 学習曲線では動因量 を パ ラ メ ー タ ー と し て
い る が、 動因量 の増加は学習量 を 増加 さ せ る こと を
し め し て い る 。 ま た 、 動因量が余 り に も 強す ぎ る と、
か え っ て 学習能率 を 低下きせ る こと も し め さ れ て い
るが、 これは過度の動因は行動の統合性 を 崩壊 さ せ
る か ら で あ る と い うこと も 、 は っ き り し め し て い る 。
一 方 、 動因量が大 き い 事は学習を消去 さ せ な い で、
長時間持続 さ せ る よ うで あ る 。
次 に 強化量 に つ い て は CrespiゃZeaman が群ご
と に 報酬 の 量 を 変 え て 走路でネズミ を 訓練 し た 結果
か ら 報酬量 の 多 い も の は反応潜時が よ り 短 か い 水準
に 達 す る と い う結論 を 出 し て い る が、 図 4 の強化量
を パ ラ メー タ に し た 学習曲線 に は明 ら か に 強化量 の
増加は学習能率、 学習量 を 増加 さ せ る ことがで て い
る 。
ま た 、 試行 間隔時間 の 増加は学習能率、 学習量と
も 減少 さ せ る ことが図 5 か ら わ か る 。
以上の事か ら 、 本モデルは実験 的 に 得 ら れ た 学習
曲 線と の良 い 一致性がみとめ ら れ る ことが理解 さ れ
る 。
人間 に は生得的 に 学習能力 が潜在 し て い る が 、 い
ま だ に 、 そ のメカニズム に つ い て はほと ん ど生日 ら れ
2000 
て い な い 。 し か し 、 一方では、 今日、 こ の よ う な 学
習機能 を も っ学習機械 を 人工的 に っ く り 出 すことが
必要 に せま ら れ て い る 。 この よ う な 機械 の 入手 に よ
り 、 制御系と し て の工場管理システムが過去の 経験
に よ り 制御操作 に 必要 な 情報等 を 環境 か ら 吸収 し て
動特性 や外乱の変動 に お け る 統計的 な か た よ り を 補
償 し た り 、 そ の行動 を 改変 し う る よ う に な る か ら で
あ る 。 こ の 意味 か ら も 今後 の 心理学的 、 生理学的諸
成果 の 分析と統一的 な 工学的解 明 の も とで の 制御系
へ の学習理論の導入が期待きれ る 。
最後 に 、 本研究 を す、め る に あ た り 、 終始、 御指
導 を 賜 っ た 、 本学、 四谷平治教授 に 深謝の 意 を 表 す
る とと も に 、 暖か い 御討論、 御討議 に 加わ っ て く だ
き っ た 制御工学講座の諸氏 に 厚 く 御礼申 し 上げま す。
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マ ン ガ ン 鉱石の還元中 の変化に つ い て
森棟 隆弘 ・ 池田 正夫 ・ 島崎 利治
高畑 謙治 ・ 杉山 毅
Several Changes in t he Reduction of Manganese 
Ore for Ferro -all oy Production. 
Takahiro MORIMUNE . Masao IKEDA . Toshiharu SHIMAZAKI 
Kenj i T AKABA T AKE ・Takeshi SUGIY AMA 
In producing ferro-manganese we reduce Mn ore in electric furnace or high temperature blast 
furnace， the path of their chemical change of manganese oxide is not clearly known in raising the 
temperature. We tried to reduce them in the presence of CO or solid carbon in small muffle 
furnace from the temperature of 7000C to 15000C. And every 1000C the sample were extracted 
and examined by X由ray. In these tests， the sample ores were pyrolusite (Mn02) an d  contained 
small amount of braunite (MnO・3Mn30.・Si02) and Mn30. 
Next results were known in reducing heating. At 7000C; Mn20，and MnO appeared. At 8000 C; No 
change. At 9000 C; MnO increased， y-Mn203 appeared. At 1000・C; MnO a little increased. At 
11000C ; Almost all structure were MnO， Mn30. dicreased. At 1200・C; MnO increased. At 1300 
-14000C; No change. At 15000C; Mn30. desappeared， MnO decreased and Fe-Mn solid solution 
a p pea red， but Mn carbides (Mn3C， Mn3C.) were not formed. 
I 緒 言
マ ン ガ ン 鉱 を 高温電気炉又 は 高温高炉で還元 し て
フ エロ マ ン ガ ン を 造 る 場合 に 、 マンガ ン 鉱 の 化学変
化 は た だ想像 さ れ る だ けで 、 そ れ に つ い て 調べ た も
の が無 い 。 これ ら の こ と か ら 著者 ら は イ ン ド 産マ ン
ガ ン 鉱 を 使 っ てcoガス 又 は 炭素 の 存在下で鉱石 を 7
OQoC か ら 15000C迄 の 間で加 熱還元 し 、 1000C毎 に サ ン
プル を 取 り X線で調ぺ、 マ ン ガ ン 化合物 の 変 化 と 金
属マ ン ガ ン '7 ン ガ ン 炭化物 と な る 温度 を 調べ た 。
又各種 の 化合物 の 生成 に つ い て 熱 力 学的 に も 考察
を 加へ た が 、 7 ン ガ ン 炭化物につ い て は 足掛 り が 出
来 た 程度で な お 深 い 研究を要す る 。
来日本特殊アロ イK.K ，.，.理学電機 K.K
これ等 の こ と に つ い て の 今迄 の 研究者 は T.Yagi・
hashi 、 K.Asada ら で 、coガス を 使 い マ ン フゲ ン 鉱 の
還元挙動 を 解析 し て い る 。 著者 ら も 昭和15年 に 、 マ
ン ガ ン 鉱石が各種 の 形 の も の が あ る こ と を 示 し 、 そ
の 製練法 に 言及 し て い る 。
II 使 用 鉱 石
使 っ た 7 ン ガ ン 鉱石 は イ ン ド 産で、 表 1に示 す
様 に Mn;が高< 41.1%、Si02;12.2%、 T.Fe;10.1%
でP、 Sが低〈、 優良鉱 に 属 す る も ので あ る 。
マ ン ガ ン 原鉱石のX線的判定 は マ ン ガ ン 鉱石 の 種
類が極め て 多 く 、 そ の うえ、 そ の X線数値が相互 に
近 い の で 、 正確 な 判 定 は 極 め て 困難で あ る が 、 還元
- 7 -
そ れ に 少量の褐マ ン ガ ン 鉱 (Braunite;MnO・3Mn.0.
.Si02) と硬マ ン ガ ン 鉱 ( MnO) お よ ひrM n.O. を
含 んで い る ものと し た 。
し た ものはや や 単純 な 成分と な る ことか ら 、 これ を
参考と し て原鉱 を 次の よ う に 判定 し た 。 す な わ ち こ
のマ ン ガ ン 鉱は 地O. ( 軟マ ン ガ ン 鉱) を 主体と し
3
・H6
2
苫
. N.
。
S2
ロ
・問
問。a
E
由∞
. 4V
6 S2
80 70 60 50 40 30 20 
2(/ (Fe Kα・β)
還元、 加熱反応
Mn還元 に 関係 す る 反応式 お よ び熱 力学的数値 を 本
項で説明 する。
� 1 鉱物 を 加熱 し た 場合
(1) MnSiO.(s) =MnO ( s) +Si02(s) 
ムGOが負 と な る 温度:・K
ムGO=5， 920 -3 . 1T 1 910' 
MnO ( s) =Mn ( l) +U02(g) 
ムGO=95， 400 - 19 .  7T 
MnO ( s) =Mn ( s) +U02 ( g) 
ムGO=9 1 ， 950 - 17 . 4T 
4 MnO.(s) =2Mn. 0.(  s) +O.(g) 
ムGO=3 8，880 -50 . 40T
6 Mn. O.( s) =4Mn. O.(s) +02(g) 
ムGO=49 ，440 -31 . 60T 
イ ン ド 、 マ ン ガ ン 鉱石のX線 回 折 曲線
s 
石灰石分綜値
分
Wt % 
-nu 
表 - 3
成
図 - 1
マ ン ガ ン 鉱石の成分の複雑き に つ い て は 2 、 3 の
文献があ る が 、 著者 ら の一人が 、 そ れ に つ い て 一 つ
の報告 を 出 し て い る円 ま た 近 頃 、 金材研の八木橋 、
日本電工の浅田 ら (2) に ょうて 、 マ ン ガ ン 鉱石の性質 と
還元 に つ い て報告きれ て い る 。 そ れは10種類のマ ン
ガ ン 鉱 に つ い て のX線的研究 、 熱分析 、 熱天秤 、 CO
還元 曲 線等 を 求 め た ものであ る 。 表 - 1 、 2 、 3 は
本実験 に 使 っ た マ ン ガ ン 鉱石 、 コ ー ク ス 、 石灰石等
の分析値であ る 。
MgO 
イ ン ド 産マ ン ガ ン 鉱石分訴値表 - 1
分成
(2) 
0 . 01 Wt % 
日本鋼管電気製鉄所)( 分椋者 4 84 2  
771 
1594' 
52 84' 
(3) 
(4) 
(5) 
s 
0 . 60 
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コ ー ク ス 分析値表 - 2
分
Wt % 
成
(6) 3 MnO.(s) =Mn. O.(s) +02(g) 
ムGo=41 ， 520 -45 . 40T 915。
(7) 2Mn. 0.(s) =6MnO(s) +O.(g) 
ムGO=109， 920 -62 . 56T 17570 
す な わ ち 鉱物或 い は化合物 を 熱 し た だけで反応す
る も のは100ぴK以下では(4)、 (6拭でMn02がMn20.か
Mn.O. に な る 反応であ る 。 ま た これ以上20000K以下
では(1)、 (5)、 (7出であ っ て MnO， Mn. O. が そ れ ぞ れ
で き る 。 次 に 4800- 50000 KではMnO か ら 金属 Mn が
生成す る が 、 これは工業的 温度で な い高温であ る 。
な お(1)-(3拭は文献(3)、 (4)-(7拭は文献(2)に よ る C
� 2 COgas 還元 の 場合(21
COgasで還元 し た 場合は以下 の如 く MnOまでは容
易 に 達 す る がMn に は な ら な い 。
(8) 2Mn02(s) +CO(g) =Mn. O.(s) +CO.(g) 
ムGOが負 に な る 温度:OK
ムGO= -48， 060 -4 . 49T any tem p . 
(9) %MnO.( s) +CO(g) = 72'Mn. O.(s) +CO.(g) 
ムGO= -46， 740 -2 . 14T any tem p . 
(10) Mn. O.(s) +CO(g) =3 MnO(s) +CO.(g) 
.6GO= - 12， 540 -1 0 . 57T any tem p . 
(IP MnO(s) +CO(g) =Mn(s) 十CO.(g)
ムGO=24， 480 +3 . 23T no reaction .  
� 3 Cで還元 し た 場合
Cで還元 す る と き は次 の よ う な 反応式と な る 。
(12) 2MnO. +C=Mn20. +CO 
� 01: 司司; M 
。 。自司
2 
S ::;: 
.... ・h A u・・h
30 
ムGOが負 と な る 温度:OK
40 
。側
∞ 
目t- 。伺
'" ::;: 書
'" “ @ ・
凶-E  22 “21 N おh 
。申 。回
芸混
� ..... 
50 
ムGO=ー7， 200 -46 . 39T any tem p . 
(13) 4 Mn O.十C=2Mn. 0. +CO. 
ムGO= -55 ， 320 一50 . 60T any tem p . 
(14) Mn. O.十C=2MnO +CO
ムGO=18， 180 -47 . 07T 386 
(15) 2Mn. 0.十C=4 MnO +CO. 
ムGO= -4， 440 -52 . 44T any temp. 
(16) MnO(s) +C(s) =Mn(s) +CO(g) 
ムGO=65， 250 -38 . 35T 1701 " 
間 MnO(s) +C(s) =Mn(l) +CO(g) 
ムGO=68， 700 -40 . 65T 16900 
す な わ ち 国体炭素 に よ る 還元 でるはMnO に な る こと
は容易であ る が、 MnO か ら metallic-Mn に な る た め
に は 、 140ぴC を 少し越 え た 温度 に 加熱 す る 必要があ
る。
し か し な が ら 、 この 温度領域 に お い て は 、 (1�、 (19)
式で示 さ れ る マ ン ガ ン 炭化物 の 生成反応が起 る こと
が知 ら れ て い る fj
(1� MnO + %，C = %Mn. C +2CO 
ムGOが負 に な る j且度:OK
ムGO=122， 000 -84 . 40T 14990 
(19) 3Mn +C (Gr aphite) =Mn. C 
ムGO= -3， 870 +3 . 63T 10660 under . 
W 実 験 方 法
6 - 8 mesh に砕 い た マ ン ガ ン 鉱石50gr石灰石15
gr コ ー ク ス 15gr を 2号 黒鉛ルツボ に 入 れ て 、 シ リ コ
Sample. NO. 1 
Fe-K町 30KV-I0咽A
Mn-filter 
Sli匂 1'， r， 0.-ゐm
ehart speed; 10mm/min 
Scanning speed; 1・/min
Rate meter; 8 
Full count sca le: 600% 
� Multi. 0 .8 き � Tiu陪const. 4 ..... 
。q ..... 
� 
。事
∞ Eehe 伺・制ω e阿国s h 
g
E a 
。 。事
j主a主 =書言
� Å M‘ ，、回
60 70 80 
図 - 2 7000Cで還元 し た 場合の 廻折 曲線
9 一
果図 - 2 、 は 700 'Cで還元 し た もの の 廻折 曲 線であ
っ て 、 Mn30. に 変化 し た もの とBrauni teが か な り 多
く 、 少 し Mn203、 MnO ら が見 ら れ 、 Mn02の形態のも
の が消失 し て い る 。
図 - 3 、 は 800 'Cで還元 し た も の だが、 700 'C の
ものとあま り 変化が見 ら れ な か っ た 。 し か し d =20. 
04 の Mn30. の ピー クは出 な か っ た し 、
n203は良 い ピー クが 出 な か っ た 。
d =1 . 42 の M
結
解 し て い た 。
V 実 験
ニット・マックル炉 内で加熱 し た 。 この実験 の 塩基
度は配合 か ら 計算 す る と 1 . 3であ っ た 。 そ の還元物
の 形 を 調べ る に はX線 を 用 い 、 電圧30KV、 10mAて映励
起 さ せ た Fe対陰極 の X線管 を 使 い 、 Mn フ ィルタ ー を
用 い た 。 装置は理学電機製の自記X線装置であ る 。
還元 温度は 700 'C か ら 1 500 'Cまで、 100 'C毎 に サ
ン プ リ ン グ し た も の で 、 前記 の ごと く 国体炭素 に よ
る 還元 を 主と し た もの であ る 。 目標温度まで 2 時間
で上昇せ し め 、 そ の目的 温度で 1 時間保持 し た 後 、
水中 に 投入 し ，急冷 し た 。 サ ン プル の形状は1400 'C の
ものまでは変化が な か っ た が 、 1500 'C のも の か ら 溶
Sample. NO. 4 
Fe-Ka; 30KY-I0mA 
Mn-filter 
Sli� r， r， 0.4胴
Chart speed; lOmm/m in 
Scanning speed; 1・/miD
Rate meter; 8 
Full count scale; 600% 
Multi. 0.8 
Time const. 4 
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ことて、あ る 。
800 'Cで還元 し た場合
図 - 4 、 は900 'C "{，処理 し た場合の廻折 曲線でMnO
が か な り 増加 し て き た こと、 r- Mn203線 が 出 て き た
図 3
Sample. NO. 7 
Fe-Ka; 30KY-lOmA 
Mn-filter 
Sli� r， r， 日伊儒
Chart speed; 10mm/min 
S cann ing speed; 1・/min
Rate meter; 8 
Full count sC81e; 600% 
Mul札 0.8
T回1e const. 4 
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い る傾向が認め ら れ る 。9000 C の図 - 5 、 は10000 C で還元 し た も のだ が、
も の と ほ と んど 同じ であ る が、 MnOか若干 増加 し て
Sample. NO.I0 
Fe-Ka; 次)KY-I0mA
Mn-filter 
Sli� r， j"， 0.'"胴
Chart speed; ] Omm 1m in 
Scanning speed; 10/min 
Rate meter; 8 
Full count sca le; 600% 
Multi. 0.8 
Time const. 4 
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10000 C で還元 し た場合
un ite は検 出 さ れず 、 Mn30.が若干残存 し てい る 。
図 - 5
図 - 6 、 は1l000 C の も の で あ るが 、 大部分MnO に
変化 し 、 900 -10000 C で認め ら れ たr -Mn 203 、 Braー
Sample. NO. 13 
Fe一Ka; 30KV -10mA 
Mn-filter 
Sli� j"， j"， 0.'"開
Chart speed; lOmm/min 
Scanning speed; 1・/min
Rate meter; 8 
Full count sca le; 600% 
Multi. 0.8 
T凹te const . 4 
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が考え ら れ る が、 X 線ではß -Mn 、 およ びマ ンガ ン
炭化物の生成は認め ら れず 、 得 ら れ た廻折ピ ー ク は
恐 ら くFe -Mn 固j容体、 も し く はFe -Mn -C系三元
国溶体によ る も の と 考え ら れ るが 、 こ の国j容体の数
値同定が 出来 ず必要 に応じ て 、 各種成分の フエ ロマ
ンガ ン を作り 、 教値 を求め て判定 す る こ とが可能 で
あ るが なか な か時日 を要 す る仕事 であ る 。
1l000 C で還元 し た場合
図 -7 、 は1 2000 C で還元 し た場合の廻折曲 線であ
るが 、 1l000 C の も の と略 同様な結果 を与え て おり 、
図 8 で示 さ れ る13000 C処理の も の と も極〈近似 し た
結果が得 ら れてい る 。
図 9 は1 4000 C で還元 し た もの で 、 Mn30. は消失
図 - 6
し てい る 。
図 -10 は1 5000 C で還元 し た も の で、 理論的 に はβ­
Mn 、 Mn3 C 、 Mn3 C. およ び、Fe -Mn 固溶体ら の生成
有EAをi
Sample. NO. 15 
Fe-Ka; 30KV-I0mA 
Mn-filter 
Sli� J'. 1'. O.物需
Chart speed; lOmm/min 
Scanning speed; lO/min 
Rate meter; 8 
Full count sca le; 600% 
Multi. 0.8 
Time const. 4 
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Sample. NO. 16 
Fe-Kα; 30KY-IOmA 
Mn-filter 
Sli� f， J'.o争開
Chart speed; lOmm/min 
Scannìng speed; 1・/min
Rate meter; 8 
Full count scale; 600% 
Multi. 0.8 
Time const. 4 
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Sample. NO. 17  
Fe-Ka; 30KV-I0mA 
Mn-filter 
Sli� J'. f， 0争醐
Chart speed; lOmm/min 
S cann ing speed; 1" 1m in 
Rate meter; 8 
Full count scale; 600% 
Mul札 0.8
Tir田const . 4 
図 - 8
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Sample. NO. 18 
Fe-Ka; 30KY-I0mÁ 
Mn-filter 
Sli� j". j". o.伊偲
Chart speed; lOmm/min 
Scanning speed; 1・/min
Rate meter; 8 
Full count scale; 600% 
Multi. 0 .8 
T ime const. 4 
図 -10 1 500' C で還元し て作っ たFe-Mn の廻折曲線
VI 結 論
マ ンガ ン鉱石 の高 温反応、 を細 か く調べ 、 還元 によ
る変化を予想 し た 。 次に鉱石 を黒鉛ルツボ に入れ 、
700 'cよ り 1500' C ま で シ リ コニ ッ ト7ツ フル炉 中 てい
還元 し 、 そ の成分変化 を 自 記 X 線てや調べ 、 次の結論
を得た 。
(1) 実験に使っ た鉱石 はMn02 を主体と し 、 そ れ にB­
rauníteおよひ、MnO を含む。
(2) Mn02 は700'C で還元 し た も の では見 ら れ ない で
Mn30. とMnO ・3Mn30. ・Si02(Braunite ) に変わ る 。
(3) 900' C に還元 し た も の か らMnOが かな り 多 く検
出 さ れて 、 Brauniteがj成 っ て き てい る 。
(4) 1000' C て。Brauniteが消失 し 、 11∞ -1400' C の温
度域ではMnO とMn30. の み検 出 さ れ た。
(5) 1500' C で完全 に フエ ロマ ンガ ン と な っ てい る 。
(6) 以上の こ と か ら 、 こ の鉱石 は1 100' C で、 殆 ん ど
MnO に変化 し 、 1400' C ま で温度 を高 めて も残留す る
Mn30. の量比は殆 んど変化 し ない こ と か ら 、 予備還
元温度 と し て は 1100' Cが適当 であ る と 考え ら れ る 。
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特殊鉄源中の コ バル トの産状と分析に つ い て 業
森棟 隆弘 ・平沢 良介・島崎 利治
Study on the Occurrence of Cobalt Compounds in Special Iron 
Resources and their Chemical Analysis 
Takahiro MORIMUNE ・ Ryosuke HIRASA W A ・Toshiharu SHIMAZAKI 
Synops i s : To know the sma l l  amount o f  cobal t i n  pyr i te  c inde r， chemical anal ys i s  of Ni troso -R 
salt method was adopted. Thi s  process  was best one for col or imetri c determinat ion of Co ・
In  l eaching the  pyr i te  c inder wi t h  di l ute  so lut i on o f  ac id  or  alkal i ，  chemical  compounds of coba l t  
were  sul f ide， sul fate and oxide. In these  compounds 吐le cont ent of Co sul fate w a s  c o n s i 'd-e r e d  
l arge l y， f rom the extract i on pe rcentage. 
E xt rac ti ons of cobalt  were 70 % by these  di l ute acid sol ut i on and 85% b y gas chl orinat i on me thod. 
1 . 緒 冒
現在は 多量のベレ ッ トが海外か ら輸入 さ れ 、 そ れ
が価格が低〈 、 又生産上便利 な の で国内の以前に使
用 し た特殊鉄源 であ る硫酸焼鉱 も現在は大多数は使
用 さ れて居をい状況 であ る 。 著者等は古 く か ら こ の
研究に従事 し 、 脱銅や含 ま れ る稀元素(1)(2)(3)(4)(5) に
つい て報告 し たが 、 Co につい て は学会 で講演 し た時
の簡単な印刷より無 かっ た の で そ れ を一部修正補足
し て報告 す る こ と 、 し た 。
本報告 はニ ト ロソR塩(6)(7) を使い微量の コ バル ト
を分訴 し た事 、 各種の酸及ぴ ア ル カ リ を使い焼鉱 か
ら コ バル ト を浸 出 し 、 そ の含 ま れ る 形 を推定 し た事
及ぴ著者等の硫酸法でのコバルト浸出率と塩化熔焼
法、 塩素蒸発法等との比較等である。
2. 実 験 方 法
実験に使用 し た焼鉱 は次の 4 種類でそ の成分は表
一l に示 す通り こ れ ら の試料は実験に先だ っ て乳ば
ち で粉砕 し て用い たが 、 そ の分粒試験の結果 は表-
2に示す 通り であ る 。浸 出実験では各種の焼鉱 を 、 そ の
ま‘浸 出 し た場合の他 に 、酸化熔焼やガ ス塩化熔焼後
の浸 出 に つい て も行な っ た 。尚酸 を始め と しアルカ リ 、
水 、各種塩類等の浸 出液 で浸 出 を行い 、浸 出液中のCo
は後述の方法 によ っ て分析 し 、浸 出率 を求め た 。種々
の浸 出条件 と浸 出率 と の関係 につい て検討 を加え 、
又Co の標準試料の浸 出 と 比較 し 、 シ ンダ ー中 のco の
形 を研究 し た 。 又塩素えf ス を通 し加熱 しCo を塩 f働
と し て蒸発気化す る程度 に つい て も調べ た 。
表-1 供用試料の成分表
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分 析 方 法
Co の分析法 と して は 、 次に示すよ う に分光光電光
度計 を用い た。 先 ず 、 硫酸 コ バル ト を標準試料 と し
て種々 の濃度の標準溶液 を作り 、 こ れ をニ ト ロソR
塩及ぴ酢酸ソ ーダ で発色 せ し め て赤 かっ色化合物 を
作 ら せて後 、 420 mμ及ぴ 500 mμ の波長で吸光度 を測
定 し て検量線 を作っ た 。 尚ニ ト ロソR塩法 では 、 4
2伽1μ- 450 mμ の所 で最大吸収 を持 っ てい るが 、 ニ
ト ロソR塩 自体の吸収 も 大 きい の で、 試薬 の吸収 の
少ない 500 mμ の波長で も 測定 し た。
分析試料は酸で分解 し た後H.S を 通じ て第 2族 を
除 き 、 液 は煮沸 し てH.S を除 き 、 少量の硫酸を加え
てSO. の白塩が生 ず る ま で蒸発 す る 。 後 水 を加え て
煮沸 し 、 析 出物 を溶解 しNaOH で 中和 し 、 リ ン酸、
硫酸のi昆酸 を加えニ ト ロソR塩 と酢酸ソ ーダ を加え
て煮沸 し 、 次 に硝駿 を加え て一分間程煮沸 し冷却後
一定の容 量に う すめ分光光電光度計により 400 冊μ
及ぴ 500m，μ波長 で吸光 度 を測定 し検量線より C o
% を求め た 。
3. 実 験 の 部
( 1 ) 硫酸によ る浸 出
各種の試料 を硫酸で浸 出 し た場合の浸 出率は表-
3 の知〈 、 目立I で は 10%硫 酸 、 70' C 4 時間の浸 出
で6 8%の浸 出率を示 し てい るが 、 東洋高圧 の も の は
同条件で、 45% 、 又日産 は3 5% 、 目立II は 28%であ
り 、 試料の種類によ っ て浸 出率が か なり違 うが 、 硫
酸の渡度が高〈浸 出温度の高い方が良好 な結果が 出
た 。 東洋高圧 の は室温 で24時間の浸 出 を試み たが 、
浸 出率は非常に低 く 10 %H.SO. で 1 1% 、 5 %硫酸で
10 %以下 の浸 出率 し か得 ら れな か っ た 。 又目立I の
も の は 、 わ れわれの実験し た範囲 では他 の も の に比
し て浸 出が容易 であ っ た 。
要 す る に硫酸で浸 出さ れが たい も の は酸化第一 コ
バル トが 、 多い も の であ る と 考え る事が 出来 る 。 一
方良〈浸 出き れ る も の は酸化 コ バル ト 、 硫酸 コ バル
ト 、水酸化 コ バル ト であ る事 か ら 、 こ れ等の も のが 多
い も の であ る と言 っ てき しっかえ ない 。
(2) 塩酸によ る浸 出
各種の試料 を塩酸で浸 出 し た場合の浸 出率は表-
4 の様に目立I の試料では10 %塩酸で40' C 、 4 hrの
浸 出 で43%の浸 出率を示 し てい る 。 又東洋高圧 の試
表-3 硫酸によ る コ バル ト の浸 出
試 料 浸 出 液 語差出 温度(C) 浸出時間(lu) 浸出率開
東洋高圧 5%H.SO. 40 4 39 . 00 
fI n 18 24 7 . 00 
fI 10%H.SO. 18 24 1 1 . 70 
fI fI 70 4 45 . 00 
日 産 fI 70 4 35 . 00 
慣 5%H.SO. 70 4 25 . 00 
目 立 I " 40 4 12 . 11 
fI 10%H.SO. 40 4 25 . 00 
1限 fI 70 4 68 . 55 
fI 5%H.SO. 70 4 51 . 51 
目 立 II 10%H.SO. 70 4 28 . 55 
fI 5%H.SO. 70 4 10 . 54 
料は硫酸のより は高い浸 出率を示 し 、 5 %塩酸で70
℃ 、 4 hrの浸 出で45% 、 10 %塩酸で同条件で50 - 12
%で あ る。 目立II 、 日産 の試料で は硫酸の場合 と あ
まり 大 きい相違は ないが 、 目立I 、 東洋高圧 の試料
ではや 、良好 な結果が得 ら れ る 。 目立II 、 日産 の試
料は浸 出が困難 であ っ て 、 10 %塩酸、 4 hrの浸 出で
20 %-25%程度の浸 出で あ っ た。 つ まり塩酸によ る
場合は硫酸より概 し て悪いが 、 そ れ は酸化第一 コ バ
ル ト の塩酸によ る浸 出が硫酸より悪い事 、 又四三酸
化 コ バル ト は塩酸で溶け ない事 、 又硫化 コ バル ト の
場合で も硫酸より溶解度が低い こ と 等 によ る の であ
る 。
表- 4 塩酸による コバル ト の浸 出
浸出時間 : 4 hr 
試 料 浸 出 液 浸出 温度 ('C ) 浸出率( % )
目 立 I 5%HCl 40 22 . 50 
" 10%HCl 40 43 . 65 
目 立 II fI 70 20 . 11 
日 産 H 70 25 . 00 
東洋高圧 " 70 50 . 12 
' 5%HCl 70 45 . 71 
(3 ) 硝酸によ る浸 出
各種の試料 を硝酸で浸 出 し た場合の浸 出率は表-
5 に示す も の で、 硫酸 、 塩酸を用い た場合より も 約
2倍 の浸 出率を示し て おり 、 5 %硝酸で70'(;、 4 hr 
の浸 出 で58%の浸 出率を示し てい る 。 目立I 、 日産
の試料では 、 硫酸や塩酸の場合 と 比較 し て 、 そ れ ほ
ど大 きい 変化は 、 見 ら れ ないが 、 硝酸の場合は 、 浸
出が前者に比 し て 、 割合容易 であ る 。 即ち 酸化第一
コ バル ト は硝酸に は 、 ほ と ん ど溶 け ないが 、 硫化 コ
バル ト は比較的良〈溶け る 。 又四三酸化 コバル ト に
F3 1t--
対 し て 硝酸 が、 他 の 酸 に 比べ て や 、 強 力 に 働 く 事が
考 え ら れ る 。 又 コ バ ル ト の 珪酸塩 あ る い は 複雑 な 化
合物に 対 し で も 多 少効 力 あ る も の と も 考 え ら れ る 。
表 - 5 硝酸 に よ る コ バ ル ト の 浸 出
試 料 浸 出 液 校IHi品!正(C) t費出時間(!ul 浸出率問
目 立 I 5%HNO， 70 4 50 . 00 
目 立 I I 5%HNO， 70 4 58 . 60 
日 産 5%HNO， 70 4 39 . 51 
東洋高圧 5%HNO， 70 4 67 . 81 
東洋高圧 5%HNO， 40 4 55 . 12 
東洋高圧 10%HNO， 40 4 70 . 00 
(4) ア ル カ リ に よ る 浸 出
各種 の 硫酸i宰 を NH.OH 及 びNaOH で浸 出 し た 場合
の 浸 出率 は 、 表 - 6 に 示 す 如 く 、 目立 I I 、 日 産の 試
料 を 1 0%NH .OH で18"C 、 24hr の 浸 出 を 試 み た が、 前者
は 11% 、 後者 は 25% の浸 出率 を 示 す 程度 で あ る 。 前
の 酸 の 浸 出 の 場合の 様 に 、 良 い 結 果 が得 ら れ な か っ
た 。 又目立 I と 東洋高 圧 の 試 料 で 、 NH.OH と NaO H
を 用 い て 実験 し た が 、 NaOH を 用 い て 、 40 "C 、 4 hr
浸 出 を 行 な っ た 方 がNH.OH を 用 い て 室 温 て。24hr の 浸
出 を 行 な う よ り良 い 結果 が得 ら れ た 。 又 ア ン モ ニ ア 水
で は 酸 を 用 い た 程 の 効果 は み ら れ な か っ た 。
表 - 6 ア ル カ リ に よ る コ バ ル ト の 浸 出
試 料 浸 出 液 浸出 温度(C) 浸出時間制 浸出率制
東洋両圧 8%NH.OH 18 24 24 . 70 
東洋高圧 14%NH.OH 18 24 50 . 5 1 
東洋高圧 10%N凡OH 40 4 59 . 18 
日 立 I I 10%NaOH 40 4 44 . 00 
目 立 I 5%NaOH 40 4 28 . 00 
(5 ) 水 に よ る 浸 出
各種 の 硫酸津 を 蒸留水浸 出 し た 場合の 浸 出率 は 表
- 7 の 様 に な る 。 こ れ に よ る と 、 浸 出率 は 東洋高圧
の 試料 は 別 と し て 、 数% の 浸 出率 を 示 し て い る に す
ぎ な い 。 た ゾ東洋高 圧 の も の で は 16% の 浸 出率 を 示
し 他 の 試料 の 3 - 4 倍 で あ る 。 こ れ ら の 結 果 、 水溶
性 のC o含有量 が数倍含 ま れ る こ と が分 る 。
図 一 7 水 に よ る コ バ ル ト の 浸 出
浸出 温度: 70 .C 浸出時間 : 4 hr 
�J\ 料 浸 出 率( %)
日 立 6 . 15 
日 立 I I  6 . 8 1  
日 産 4 . 24 
東 洋 高 圧 16 .30 
(6) そ の他 の溶液 に よ る 浸 出
そ の他 の 溶液 を 用 い て 浸 出 し た 場合の 浸 出率 を 示
す と 、 表 8 の 様 に な る 。 東洋高圧 の 試料 で は 、 5
%NaC 1 + 5 %H C 1 が有効 で、 、 70 "C 、 4 hr の 浸 出 で
85% の 浸 出率 を 示 し て い る 。 そ の 他 、 5 %HC l + 3 
% H N 0 3 、 及 び 5 % H C  1 + 5 % H2S O . も 有効で 、
18 "C 、 24hr の 浸 出 で そ れ ぞ れ 82 % 及 び 75 % 程 度
の 浸 出 率 が 得 ら れ た 。 又 炭 酸 ア ン モ ン 、 塩 化
ア ン モ ン 、 ア ン モ ニ ア 水 十 塩化 ア ン モ ン 等 を 用
い て 見 た が 、 1 8"C 、 24 hr の 浸 出 で そ れ ぞ れ 30 %
前 後 し か 浸 出 出 来 な か っ た 。 日 産の 試料 で は 5 %
HC 1 + 5 %NaC 1 で"70 "C 24hr の 浸 出 も あ ま り効果的
で な く 、 約30%程度 で あ り、 又10% ア ン モ ニ ア 水 +
10 % 炭酸 ア ン モ ン で 室 温 、 24hr の 浸 出 で 27% で あ
っ た 。 目立 I の 試料 で は 5 %HC l + 5 %NaC l が効
果 的 て "- 70 "C 4 hr で76%。 又 3 %H2S O . +  3 % H N  
0 3、 5 %HC l 十 5 %HN 0 3、 5 %H C  1 + 3 %H202等
は 18 "C24hr て 。各 々 約50%程度 の 浸 出率 で あ っ た 。 そ
の他 、 10%塩化 ア ン モ ン 、 10%NaC 1 、 8 %NH .OH 
10%炭酸 ア ン モ ン 等何 れ も 室 温 で'24hr浸 出 し て 見 た
が、 炭酸 ア ン モ ン が44%程度浸 出 出 来 た 。 他 は何 れ
も 効果 的 で な く 、 40% 以下 の 浸 出率 で あ っ た 。 目立
I I は 5 %NaC 1 + 5 %HC 1 、 10%NH.OH + 10 %炭
表 8
試 料 浸 出 液 制服('C) 浸出時間ら 浸出率ω
東洋高圧 3%H，SO. +3%HNO， 18 24 47 ， 21 
If 5%HC 1 +3%HNO， 18 .24 81 . 60 
If 5%HCl +5%H，SO. 18 24 74 ，90 
If 5%NaC 1 +5%HC I 70 4 85 ，89 
11 10% (NH山CO， 18 24 20 . 00 
If 10%NH.C 1 18 24 32 . 32 
If 8%NH.OH +5%NH.C 1 18 24 29 ， 58 
目立 I 5%NaC 1 +5%HC 1 70 4 76 . 25 
割 5%NaC 1 +5%H，SO. 70 4 50 ，00 
If 10% (NH.) ，CO， 18 24 44 ，00 
11 10%NH.C 1 18 2 4  37 ，50 
If 10%NaC 1 18 24 20 . 25 
11 8%NH.OH +5%NH.c I 18 24 16 ，8 9 
If 3%H，SO. +3%HNO， 18 24 55 . 11 
H 5%HC 1 +5%HNO， 18 24 47 ，50 
H 5%HCl +3%Hρ2 18 24 45 . 00 
目立 I I 5%NaC 1 +5%HC I 70 4 24 . 44 
" 10%NH.OH + 10% (NH.)，CO， 18 24 20 . 00 
日 産 5%HC I +5%NaC I 70 4 31 . 25 
11 10%NH.OH + 10% (NH山CO， LJil 24 27 ， 12 
￡U 市EA
酸ア ン モ ン も入れ た が効果 は な く 、 20%程度 の 浸 出
率 し か示 し て い な か っ た 。
(7) 浸 出 に 伴 う Fe の 損失
硫酸焼鉱 を 酸 で浸 出 す る 場合鉄分の 損失 を 調 べ て
見 る と 表 - 9 に 示 す 通 り で 、 こ れ に よ る と 室温 で浸
出 す る 場合 は 酸 の 濃 度 がかな り 高 く て も 、 鉄 の 損失
率 は 1 %以下 で あ る が、 40 .C程度の温度 を か け る と
損失率 は 少 し 大 き く な り 、 10%H.S O . で 1. 2%、 10
%HC l で 1. 9% で 、 H C l の 方 がや、損失率 が大 き く
な り 、 又70 .C の場合 で は 10%H.S O . で 、 約 2. 1%、
10%HC 1 で約 2. 5%で あ り 、 や は り H C l の 方 が損
失率 が大 き い。
表 - 9 Co の浸 出 に 伴 う Fe の 損失率
試料 : 東洋高圧硫酸焼鉱
漫 出 液 浸出時間(hr ) 浸出 温度("C ) Fe損失率(% )
3%H，.sO， 4 40 0 . 513 
5%H.SO， 4 40 0 . 723 
10%H.SO‘ 4 40 1 . 288 
10%HCl 4 40 1 . 988 
3%H.SO， 24 15 0 . 500 
7%H.SO， 24 15  0 . 546 
10%H.SO.- 24 15 0 . 782 
5%HCl 24 15 0 . 415 
10%HCl 24 15 0 . 725 
10%H.SO‘ 4 70 2 . 157 
10%HCl 4 70 2 . 578 
(8) 試料 を 550.C -600 .C で 1 hr酸化熔焼 し た あ と
C o を 浸 出 し た 場合
試料 を 550 -600 .C で 1 hr酸化熔焼後浸 出 し た 場合
の 浸 出率 は 表 一10 に 示 す。 表 - 10 は何 れも硫酸 で70
℃、 4 hr 浸 出 し た 場合 で 、 熔焼 し な い で浸 出 し た 場
合 よ り 浸 出率 が増加 し て い る 。 特 に 目立 II の 試 料 で
は 約 2 倍 の60% を 示 し て お り 、 又 日 産の 試料 でも47
% を 示 し て い る 。 次 に 目立 Hの試料 を 5 %硝酸 で浸
出 す る と、 90%0 5 %NaC 1 + 5 %H C  1 で7 0%0 8 
%H.sO . で 60%の 浸 出率 が得 ら れ特 に 硝酸 が非常 に
有効 で あ る 。 日 産の試料 でも浸 出 が容易 と な り 、 5
%HC l で約80%、 5 %NaC 1 + 5 %HC 1 で77%の 浸
出 が得 ら れ 、 日 立 I 、 東洋高圧 の もの で は 、 目立 II
やB産ほ ど 大 き い 変化 は 見 ら れ な い が、 前 の 1 1表 よ
り わ か る 通 り 、 目立 I で は 10%硫 酸 で約85%、 又東
洋高圧 の もの で は 、 5 %H C  1 + 3 %H NO aが 良好で
82. 5%の 浸 出率 を 示 す 。 す な わ ち 、 全体的 に 見 て 、
こ の 程度 の 酸化熔焼 はCo の浸出 を 容易 に す る 様 で あ
る 。 特にわ れ わ れ の 用 い た 目立 I 、 日 産の 試料 に 有
効 で あ る 。
表 -1 0 試料 を 550 -600.C で 1 hr酸化熔焼 し た 後
浸 出 を 行 な っ た 場合
試 料 浸 出 液 浸出温度(り 浸出時間(hr) 浸出率ω
目立 I 7%H，.sO， 70 4 70 . 1 1 
1/ 10%H，.sO， 70 4 85 . 00 
東洋高圧 7%H.SO， 70 4 70 . 00 
" 10%H.SO， 70 4 69 . 85 
日 産 8%H，.sO， 70 4 47 . 65 
目立 H 8%H.SO， 70 4 60 . 00 
東洋高圧 7%HCl 70 4 72 . 11 
.，慢 5矧1Cl +3%HNO， 70 4 82 . 51 
目立 I " 70 4 83 . 00 
1/ 7%HCl 70 4 65 . 00 
日 産 5%HNO， 70 4 79 . 51 
" 5%NaCl +5�知Cl 70 4 77 . 00 
目立 II " 70 4 70 . 00 
" 5%HNO， 70 4 91 . 1 1 
(9)  550-660 .C で 1 hr酸化熔焼後水 で浸 出 し た場
i入口
試料 を 550 -600 .C で 1 hr酸化熔焼 し た 後水 で浸 出
し た 場合、 そ の 浸 出率 は 表 一1 1 に 示 す 通 り で あ る 。
酸化熔焼 を 行 な は な か っ た 場合 に 比 べ る と 浸 出率 は
非常 に 増 大 し 約10倍 に な っ て い る もの が あ る 。 特 に
目立 II は47%、 日 産の試料 で は27% と い う 値 を 示 し
て い る 。 即 ち 目立 I 、 目立 II 、 日 産等 の 試料 で は 酸
化熔焼 を 行 な う と 浸 出率 が増大す る 。 東洋高圧 のも
の で は 大 き い 変化 は 見 ら れ な か っ た 。
表 -1 1
(試料 を 550 -600.C で 1 hr酸化熔焼 し た 後 に 浸 出 )
試 料 浸出液 浸出 温度。:) 浸出時間制 浸出率%)
日立 I H.O 100 40.00 
東洋高圧 18.00 
日 産 27.50 
目 立I I 47.78 
(1m Co の 形 に つ い て
焼鉱 中 の Co は 原鉱がも し 同じでも熔焼温度 、 熔焼
法 、 鉱石 の粒度等 に よ り 差 が あ る が、 そ の 形 を 断定
す る に は さ ら に な お 詳細 な 研究 を 必要 と す る が 、 こ
の 実験 で得 ら れ た 結果 か ら 考察 し て 見 る と 次 の 様 に
考 え る こ と が出 来 る 。 コ バ ル ト の 硫酸塩や硫化物(8)
は 主 と し て 駿溶性 で あ る 事か ら 、 こ れ 等 の 内 酸化物
(9)、 水酸化 物 は 少 な い と 考 え ら れ る 。 又試料 を 酸化
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熔焼 し た 場合 に は 、 特 に 日 立 II 、 日 産等 の 様 な S の
高 い 試料 で は S 0 2 ガ ス がか な り 発 生す る し 、 又 こ れ
が化学作用 を 及 ぼす こ と は 想像 さ れ る 。 又 こ の 場合
に は 水溶性C o塩が増加 し 、 水 に よ る 浸 出 が容易 と な
り 、 従 っ て 駿等 に よ る 浸 出も容易 と な る が、 こ れ は
硫化物、 硫酸塩の 生成 に よ る と い っ て 差 し っ か え な
い 。 次 に 試料 のC o の 浸 出 実験 を 行 なっ た が 、 そ の 結
果 を 示す と 表 一 12の如 く な る 。
表 -12 標準試料 の 浸 出
試料 : 1 gr採取
液料 : 20c.c 
硫酸コバル ト l}完全溶解塩化コバルト l
試 料 浸 出 液 浸出 温度(C) 浸出時聞か4 浸出率(yo)
、睦試薬化用コバルト Hρ 100 4 0.02 
fI 5%HCl 70 4 1.05 
" 1 0%HCl 70 4 3 . 1 0 
fI 5%H，SO， 70 4 7.00 
fI 1 0%H，SO， 70 4 8 . 8 0 
fI 5%HNO， 70 4 0. 71 
fI 1 0%NH，OH 18 24 0. 04 
萄凪也業f乞用コ"，レト H，O 100 4 11.00 
fI 1 0%HCl 70 4 32 . 00 
fI 1 0%H，SO. 70 4 35 . 5 0 
fI 5%HNO， 70 4 38 . 41 
(11) 試料 を 各温度 で塩化熔焼後浸 出 し た 場合
目立 I お よ び東洋高圧 の 試料 を 用 い て 塩素 ガ ス を
用 い 各温度 で塩化熔焼 を お こ な っ た 後 、 5 %H C 1 
で70'C 2 hrの 浸 出 を お こ な っ た場合の熔焼温度 と 浸
出率 と の 関係 を 示 す と 表 一13 の よ う に な る 。 各試料
と も400'C 以 上 の 所 で 良好 な 結果が得 ら れ て い る 。
即 ち 目立 I の 試料 で は 500'C で75%、 600'C で89%、
又東洋高圧 の 試料 で は 500'C で は 82%、 600'C で は 93
%の 浸 出率 を 示 し て い る 。
表 -1 3 ガ ス 塩化熔焼後浸 出 し た 場合
通過塩素C 1 .gas…・1000cc/hr
塩化熔焼時間 3 0叩冗
試 料 塩化熔焼 浸出液 浸出温度。:) 浸出時間制 浸出率温度CC )
東洋高圧 200 5%HCl 70 2 50.00 
" 3 00 fI 70 2 52 . 76 
fI 400 fI 70 2 63 . 5 3  
t陣 500 fI 70 2 82.00 
fI 600 fI 70 2 93 . 51 
目立 I 200 fI 70 2 48 . 5 0  
fI 3 00 fI 70 2 53 . 00 
fI 400 fI 70 2 55 . 54 
fI 500 H 70 2 75 . 81 
fI 600 " 70 2 8 9. 54 
(12) 5 %C 1瓦斯 を 用 い て 塩化 熔焼後浸 出 し た 場
A 口
塩素 ガ ス の代 り に 空気 と 塩素 ガ ス を 混合 し た 3 %
C l .gas を 用 い て 塩化熔焼 後浸 出 し て 見 た 。 な お 試料
は 目立 I の も の で あ り 、 こ の 結果示す と 、 表 一 14
に 示 す 通 り で あ る 。 即 ち 塩素 ガ ス の み を 用 い て 、 塩
化熔焼 し た 場合 と 大 き い 違 い は 見 ら れ な か っ た。 た
だ 1 %塩酸 で室温、 48hr の浸 出 を 行 っ た場合 600'C
で熔焼 し た もの は 約74%、 700'C で 熔焼 し た も の は
約88%の Co浸 出率て 、あ っ た 。
表 -14 ガ ス 塩化熔焼後浸 出 し た 場合
通過塩素 5 %ガス・ ・・1∞Occ/hr
塩化熔焼時間 3 0min 
試 料 塩化熔焼 浸出液 浸出温度化) 浸出時間判 浸出率(yo)温度CC )
目立 I 500 5%HCl 70 2 87 . 53 
fI 6 00 fI 70 2 92 . 31 
fI 700 fI 70 2 95 . 54 
fI 6 00 l%HCl 20 48 73 . 7 0  
1陣 700 fI 20 48 88.00 
(13) ガ ス 塩化熔焼 後 の 試料中 の Co含有量 に つ い て
東洋高圧、 目立 I 、 目立 II 、 の 試料 を 塩化熔焼 し
た 後 、 試 料 中 の C o% の 変化 を 調 べ 、 蒸発率 を 調 べ
て 見 ま す と 表 一1 5 の 様 に な る 。 即 ち 東洋高圧 の試料
で は 、 600'C ま で は Co の 蒸発率 が小 さ い が、700'C 、 800
℃ で は か な り 増加 し 、 23%、41% と な っ て い る 。 目立
I の試料 は 蒸発 し に く く 、 700'C で約 5 %、 800'C で
約32%の蒸発率 を 示 し て い る に す ぎ ぬ。 又目立 II の
もの は 最も蒸発しや す く 、400'C で す で に 約38%、 500
℃ で約42%が塩化物 と な っ て 蒸発 し て い る 事が認め
ら れ る 。 即 ち 硫酸焼鉱 の種類 に よ っ て か な り 異 っ て
い る 。
表 15 ガ ス 塩化熔焼後 の試料中の C o 含有量
試 料 塩化熔焼温度CC ) 塩化熔焼後 蒸発率 (%)試料中のCo%
東洋両圧 4 00 0. 016 5 . 88 
fI 500 0.015 1 1 . 76 
fI 600 0.015 1 1 . 76 
fI 700 0.013 23 .53 
澗 800 0.010 41 . 1 9 
目 立 I 700 0.018 5.28 
fI 800 0. 013 31 . 5 9  
目 立 II 500 0 . 026 42 . 22 
1問 400 0.028 37 . 99 
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4 . 結 論
本報告 は 特殊 な 方法 で微量 の C o を 分析す る こ と か
ら 、 焼鉱中 の Co の 形 を 推定 し た り、 塩化法 、 そ の 蒸
発法等 と の 比較 を 行 っ た も の で次 の結論 を 得 た 。
1 .  Coの 分析 は ニ ト ロ ソR塩 を 用 い 、 分光光電光
度計 に よ っ た 。
2 .  浸 出 液 は 硫酸 、 塩酸 、 硝酸 と 之等 の 混合液 及
ぴ、 こ れ に 他 の 薬品 を 添加 し た も の 、 ア ル カ
リ 等 で あ る 。
3 .  焼鉱中 の コ バ ル ト の 形 に つ い て は微量 な の で
近代 の機械 に か け ら れ な い が、 硫化物 、 硫酸
塩、 酸化物 の 形 で存在 す る こ と がわか っ た が
中 で も 硫酸塩が最 も 高 い 。
4 .  こ の 稀酸 に よ る 浸 出 て "IiC oの浸出率 は 最高85
% に 達 し た が 、 概 し て 70%位 と 考 え れ ば良 い
5 .  ガス塩化熔焼 て。 は最高95% の C o浸出率だ が 、
概 し て 85% と 考 え る 可 き で 、 前者 よ りCo を 抽
出 す る 面 で は 少 し 秀れ て い る 。
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自硬性鋳型の特性におよぼす
気温、 湿度 の影響
養田 実 ・ 吉本 隆志
Influence of Temperature and Humidity on 
Characte r i st i c s  of Sel f-Hardening Mold  
Minoru YOHDA ・ Takashi YO S HIMOTO 
概 要
従来 け い 酸ソー ダ と け い 酸カル シウム 塩 に よ る 自
硬性鋳型 に 関 す る 数 多 く の 研 究 が 、 多 く の研究室 で
種 々 の観点 か ら な さ れ て き た 。 本鋳型 の 強度発生の
理由 は 、 け い 酸ソー ダ と け い 酸カル シ ウム と の 間 の
化学反応 と 、 そ の 反応 に 与 ら な か っ た 未反応 け い 酸
ソー ダ か ら の水分の 離脱 に 依存 し た もの で あ ろ う と
い う ふ う に 考 え ら れ て い る 。
従 っ て 本鋳型 の 諸特性 は 、 気温、 湿度 が変化 す る
こ と に よ っ て 変動 す る こ と が予想 さ れ る 。 本実験で
は 、 自 硬性鋳型 の 諸性質 ( 圧縮強さ，881，残留水分 )
に お よ ぽ す 気温、 温度 の 影響 に つ い て 研究 し た 。
得 ら れ た 結果 は 次 の と お り で あ る 。
( 1 )  最適混練時間 は 、 気温が高 く な る に つ れ て短
縮 さ れ た 。
(2) 圧縮強 き は 、 湿 度 が低 く な る に つ れ て 増加 し
た 。
(3) 表面安定度 は 、 湿度 が低 く な る に つれ て 不十
分 と な っ た 。
(4) 気温が高 く な る ほ ど 残留水分 は 、 少 な く な り
ま た 湿度 が高 い ほ ど 多 く な っ た 。
Synopsis 
Unt i l  now many' studies  on the s巴 l f -harden ing 
mold by sodium s i l i cate and cal c ium salt sil ica旬
have been researched from several points of 
vi -ew in many l aborator ies .  The s tren gth- en-
ing of thi s mold has been cons idered prLi)ably 
to depend upon the chemi cal reac t i on between 
sodium s i l i cate and d icalc ium s i l icιte，  and Ithe 
removal of  the wate r from t h 巴 sodium s i l i cate 
so lut i on ret ain ing in  molding sand wi thout un­
dergoing the selt-hardening react ion. 
Therefore. i t  is expected that the characteri s t i c s  
of th i s  mold wi l l  be infl uenced by  varying 
the temperature and humididy. 
1n thi s experiment we studi ed the effects of the 
t emperature and humidity on the varìαlS pro戸此i es
of se l f  -hardening mold.， ( i e， the compress ive 
strength， the surface safety i nt ens i ty， t h e  
res idual mo i sture ) 
The resul t s  obtai ned are as follows; 
(1) The most favorabl e t ime of m i x i ng i s  
shortened as the temperature r i ses . 
(2) The compress ive strength of thi s mold  in­
creases as the humidity .lowers. 
(3} The surface safety intensi ty becomes 
inadequate as tne humidity l ower.s .  
(4) The higher the temperature， 吐le fewer the 
residual moisture， and the h igher the hum­
idi ty， the more the residual moisture. 
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1. 鎗 官
水 ガ ラ ス ー けし、酸カル シ ウム 塩 に よ る 白硬性鋳型
い わ ゆ る ダ イ カル鋳型 に 関 し て は 、 教 多 く の研究報
告 が各方面 で な さ れ て き て い る が、 造型上最も問題
と さ れ る の は 型込め 後 の鋳型強度 な ら び に そ の他 の
鋳型特性 の 推移 で あ り な る べ く 短時間 に 型抜 き 可能
な 強度 に 達 し !鋳込 み 可能 な 性能 を 持つ よ う に な る こ
と が望 ま れ て い る 。 こ う し た 点 に 関 す る 本鋳型 に お
け る 従来 の 報告1 ) 2) 3 ) の 多 く は 、 主 と し て 配合材料
側因子 に 着 目 し た もの で あ っ て 造型 に お け る 環境す
な わ ち 気温、 湿度 の鋳型特性 に お よ ぽす影響 に つ い
て調査 し た 報告4 ) は あ ま り み ら れ な い 。 と こ ろ が本
鋳型 の 強度 の 発現 に 寄 与 す る 要因 と し て け い 酸ソー
ダ と ス ラ グ 中 の2CaO ・ S i0 2 と の化学反 応 5 ) お よ ぴ鋳
型 中 の水分の 蒸発 が考え ら れ て い る の で6) 7 ) 8 ) 、 同
一造型条件 の も と でも気温、 湿度 の 変化 に よ っ て鋳
型強度従 っ て 硬化速度 そ れ に S SI 、 残留水 分 に 変動
が起 こ り ま た そ れ ら に 対 す る 適正 な 混練時間 が か な
り 異 な っ て く る こ と が予想 さ れ る 9 ) 。
そ こ で今回 の 実験 で は 、 造型能率の 向上 と 鋳型性
能 の よ り い っ そ う の 安定化 を 図 る 意味 で四季の 気温
湿度 の 変化 に 対応 し た 適正混練時間 、 放置圧縮強 き
S S I 、 残留水分の変動 を把握す べ 〈 実験 を 行 な い検
討 し た 。
2. 供 試 材
本実験 に 使 用 し た ケ イ 酸ソー ダ の 性状 お よ び け い
砂 、 フエ ロ ク ロ ム ス ラ グの 化学組成 、 粒度 分布 を 表
1 - 5 に 示 す。
表 - 1 け い 酸ソー ダ の 性状
No . | モル比 | Be' 叫 |比重
1 . 39 
2 3 . 0  43 9 . 44 I 28 . 56 I 1 必
3 2 . 7  47 1 1 . 05 I 29 . 90 I 1 品
4 2 . 5 52 13 . 05 I 32 . 09 I 1 . 57 
表 - 2 け い 砂 の 粒度分布
表 - 3 tt い 砂 の 化学分析値
成分 1 S iO， 1 Atρ. 1 Feρ.1 CaO 1 MnO 1 MgO 1 1 g. Loss 
% 1 86 . 48 1 9 . 34 1 1 . 10 1 0 . 57 1 0 . 24 1 0 . 49 1 0 . 84 
表 -4 フ エ ロ ク ロ ム ス ラ グ の 粒度分布 (%)
ミクロン 1 149 以下 1 149 -74 1 74 -53 1 53 以上
フエロクロムスラグ I 0 . 8 I 6 . 5  I 7 . 0 I 8 5. 1  
表- 5 フエ ロ ク ロ ム ス ラ グ の 化学分折値(%)
成 分
% 
3. 実 験 方 法
その他
6 . 1  
け い 砂 3 � に 対 し て フ エ ロ ク ロ ム ス ラ グ粉末 を 3
%(wt. ) 配合 し て 小型 シ ン プソ ン ミ ル ( 容量 5 々 、
36r， p， m， ) でl閥、間 混合 し た 後 各種 モ ル比 ( 2 . 5，2 .
7 ， 3 . 0 ， 3 . 2 ) の け い酸 ソ ー ダ を 6 %( wt. ) 添加 し て各
条件 に 応じ た 適 当 な 時間撹梓混練 し た 。 混練後直 ち
に 50棚ゆX 50棚h の鋳物砂標準試験片 を 作成 し 各種試
験 に 供 し た 。
ま ず 適正混練時間 を 求 め る 実験 に つ い て は 混練時
間 を 15秒 -180秒 に わ た っ て ? と お り に 変化 さ せ た サ
ン プ ル を 作成 し そ れ ら を 恒温恒湿器 中 に 設 定 し た 湿
度 を 70%に 一定 し て 気温 を 5 .C 、 15.C 、 30.C の 3段
階 に 変化 さ せ た 条件 の も と に 放置 し て 、 圧縮強 さ を
基準 に し て 各 気温 に お け る 適正 な 混練時間 を 推定 し
た 。
次 に こ う し て 得 ら れ た 適正混練時間 を も と に し て
各種 モ ル比 の サ ン プル を 同様 に 恒温恒湿器 中 に 設 定
し た 実験条件 ( 気温 5 .C 、 15.C 、 30.C の 各 々 に 対 し
て湿度 を 50%、 70%、 85% と 設 定 ) のも と に 放置 し
て 圧縮強 き 、 S S I 、 残留水分 の 経時変化 を 測定 し た 。
圧縮強 き は 5 �/� ま で は 、 ベ ン デ ュ ラ ム 型鋳物砂
万能試験機 で そ れ以上の場合は 3 t 荷重 の ア ム ス ラ
一 試験機 で測定 し た 。 S S I はJI S 規 格 に 基づ い て ロ
ー タ ッ プ型 自 動筋器 に お い て サ ン プル を 6mesh筒上
で60秒 間揺動 後 の 重量変化 で示'L た 。 残留水分 は サ
ン プル を 乾燥器 中 で105 - 11ぴC に 乾燥 し サ ン プルI
F あ た り の 遊離水分含有率 で示 し た 。
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4 . 実験結果お よ び考察
示 す。 24時 間段階 で の抗圧力 が最高値 を 示 す 混練時
間 を 各条件 に お け る 適正 混練時 間 と 考 え る 。 気 温 5
℃ に つ い て み る と 混練時 聞 が 150秒 に お い て 24時間
圧縮強 き が最高値 を 示 し て い る 。 従 っ て 気 温 5' C で
4 . 1  r.昆練時 間 に お よ ぽ す 気 温の 影響 に つ い て
け い 酸ソー ダ モ ル比 2 .5 の場合の結果 を 図 一 1 に
30 
長1 5
凶
報
1 0 
j昆練時間 90s
a一一-. 気 温 5'C 
2 5ト ←-.� 11 1 5・c
・ーー一・ 11 50'C 
混練時間 12 0s i昆練時間 150s. 混練時間 180s
5 24 2 4  
図 -1 気温、 混練時間 と 強度 の 関係 ( モ ル比2 . 50 )
30 
I昆練時間 60s 混練時間 90s 混練時間 120s 混練時間 150s
25 
AU 
E\企 .宇一ー・ 気 温 5'C 
&申ー-. 11 15 'C 
.--. 11 30'C FOO TA唱A PR出認許
4 5 2 4  3 4 5 2 4  
図 -2 気温、 混練時間 と 強度 の 関係 ( モ ル比2 . 72)'
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示 す 。 気 温 5 0C で は 120秒 、 気 温150C で は90秒 、 気
温300C で は60秒 グ そ れ ぞ れ の 条件 に お け る 適正 混練
時 間 で あ る こ と が示 さ れ て い る 。
け い 酸ソー 夕、 モ ル比 3 . 0 の場合の結果 を 図 - 3 に
は適正j昆練時 間 は 150秒 と 考 え ら れ る 。 河様 に 気温
150C に つ い て は 120秒、 気 温300C に つ い て は 120秒 が
適正 混練時間 と 考 え ら れ る 。
混練時間 15s 混練時間 30s
3 
{昆練時間 60s j昆練時間 90s
3 
圃 - 気温 5 oc 
'‘ 4‘ If 15 'c 
.-ーーー・ If 30 'c 
ヨ
匪FT
L1 ドmtI自習4穿FF
け い 酸 ソ ー ダ モ ル 比 2 . 7 の場合の結果 を 図 一 2 に
30 
25
つ臼
E\弘司
_p 1 
1出
� 
101 
24 5 4 3 2 24 5 24 1 2 
放置時間. hr 
気温、 J昆練時間 と 強度の関係 ( モ ノレ比3 . 00 )
5 4 3 4 3 2 24 
図 3
1昆練時間 15s i昆練時間 30s 証主練時間 60s i昆練時間 90s
》
-一一一・ 気 温 5 'c 
Io--A. If 15 'C 
.圃ー圃田ー・ If 30 Oc 
、
2 4 5 4 3 2 24 24 1 2 
放置時間 hr
気温、 j昆練時間 と 強度の関係 ( モ ノレ比3 . 20 )
5 4 3 
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5 4 3 
図 4
2 24 5 4 3 2 
30 
2 
。L
E\企
11 .R出お
れ は 気 温 が高 い ほ ど初期 の け い 酸ソー ダ と ス ラ グ と示 す 。 気 温 5 "C で は60秒 、 気 温1 5"C で は 30秒 、 気 温
30"C で は1 5秒 が そ れ ぞ れ の条件 に お け る 適正 混練時 の 化学反応硬化 が促進 き れ る こ と と モ ル比 が高 い ほ
ど け い 酸ソー ダ の 反応 性 が大き く な る こ と 10 ) に よ問 で あ る こ と が わ か る 。
け い 酸ソー ダ モ ル比 3 .2 の場合の結果 を図 - 4 に る も の と 考 え ら れ る 。
4 . 2 放置抗圧力について
4 . 2 . 1 放 置 強度の発生機構に つ いて
示 す 。 気 温 5 "C の場合 は 60秒 、 気 温15"C で は3 0秒 、
気温3 0"C で は 15秒 が そ れ ぞ れ の 適正 混練時 間 で あ る
こ と が示 さ れ て い る 。 こ れ は モ ル比 3 . 0 の 場合 と 同
蓑輪 ら 、 岡林 ら に よ っ て提唱されて い る 放置 強度
の 発生機構に 関 す る 理論 を 以 下に 簡潔に紹介す る 。
け い砂一 水 カラスー C 2S 基本三元系の 自 硬性鋳型 の
放 置 強 度 の 発生に 寄与す る 要 因 を ま と めて表に す る
と 次の よ う に な る 。 (6)
表 6 放置強度の 発生に 寄与す る 要 因
じ 結果 と な っ て い る 。
次 に こ の よ う に し て 求 め た 気 温、 適正 混練時 間 と
け い 酸ソー ダ モ ル比 と の 関係 を 一括 し て 図_. 5 に 示
蚕吉---主因 強度の発生に寄与する要凶
短時開放置強度 (1)水ガラスとc，S との硬化反応
(2)水ガラスと大気中のco，カヌとの硬
化反応
長時開放置強度 (3)鋳型中水分 ( 特に末反応水カ、ラスの
含有水分) の蒸発による硬化
こ れ ら の要 因 の 中 で\1)の 反 応 は 本鋳型 の 主 反 応 で
あ り 、 他の二つ は 副 反応 と 考 え ら れ る 。 次に 主 反応
で あ る 水 カ。 ラ ス と C .S と の 硬化反応に つ いて考 察 し
す。 破線 で示 し で あ る の は 最適 混練時間 を 推定 し た
も の で あ る 。 け い 酸ソー ダ モ ル比 が一定の場合 は 、
気 温 が高 く な る に つ れ て 適正 混練時 聞 が短 か く な っ
て い る こ と が示 さ れ て い る 。 そ の 傾向 は モ ル比 が高
く な る ほ ど大き く な っ て い る 。 す な わ ち 気温 が 5 "C 
か ら 30"C に 変化 す る と 適正 混線時 間 は 、 モ ル比 2 . 5
で は 20% の短縮 、 モ ル比 2 .7 で は 50% の短縮 、 モ ル
比 3 . 0 、 3 . 2 で は74"こ ま で短縮 さ れ る こ と が う かが わ
れ る 。 ま た 一般 に モル 比 が高 く な る ほ ど 各 気 温 で の
適正j昆練時間 が短 か く な っ て い る こ と が わ か る 。 、」
てみ る 。
一般に 水 力、 ラ ス と 称せ ら れ る も の は Na.O ・ n S i O .
( n=1 . 5 - 4 ) 無水け い 酸、ノ ー ダの 水溶液で あり、 そ
の構造 は Na2 S i 03の網目構造 に 似 た 形 で水溶液 と な
っ た 場合、 モノマ ー イ オン ( S i 03)2 は 含 ま ず ポ リ
マ ー イ オン、 鎖状の ( S i 03)ccの 重合酸素酸 ( poly­
mer i c  oxac id i on ) を含み 、 化学式 は S i 03で示され
そ の 単位 の 整数倍 あ る い は 無限 の 巨大 な鎖状構造 を
も っ て い る 。 浮橋 (11) は 希薄水 ガラ ス溶液に お け る 水
カゃラ スの構造式 を 次の よ う に 示 し て い る 。
S i O';Na2 0モル比 2 の 水 カ ゃ ラ スに つ い て
O H  O H 
I I 
Na+O二一 S i -0- S i  -O-Na+ 
I 
O H  O H 
S i O';Na.oモル比 4 に つ いて
OH O H O H  OH 
I 
N a+O-=--8i -O- S i -O-S i -O- S i -O刊訂
I 
O H  O H  O H  O H  
180 
毛、榊長一
。E世援叫山、
5 
今 こ の よ う な水 ガラ ス溶液に Ca2+ イ オンが加 え ら
一 24 一
30 
気温 と 適正i昆練時間 と の 関係
15 
気温 "c‘
図 - 5
れ た 場合、 水力、 ラ ス分子の末端に 配位す る Na+ イ オ
ン の 位置 に ホフマ イ ス タ ー系列 に 従 い Ca2+ イ オ ン が
吸着され 、 Na+ イ オ ン が解離す る 。 こ れ を Base-ex
change 反応 (塩基交換反応) と 呼ぶJ10)ゆ水力、 ラ ス溶
液 中 に 存在す る 隣接水カ、 ラ ス分子は
OH OH ;一 一 ー 一 -， O H 
; Na+ Na+ : I 
- S iー O- S i - 0一! ↓↑ ; - O- S i -
I I Ca+ + I 
OH OH 一 一 一→ OH 
OH OH 
I 
O- S i  - O- S i  
I 
O H O H 
点 線 内 の塩基交換反応 に よ っ て
OH OH OH OH 
十 一 �
S i  - O- S i  - 0-1 Ca i - O- S i  - O- S i  
I {ニ→
OH OH : Na: : OH O H L__.J 
OH 
O - S i 
OH 
の ご と き 結合 を 生 ず る た め 両分子 内 の -- S i - OH 
結合に ひ ず み を 生 じ S i - O 結合の 縮合反応 を 起 こ す。
こ の 反応が継続 し て 起 こ れば S i - OH ( シ ラ ノー ル)
結合か ら 縮合酸C S iQ，) を生 じC H20 ) 分子が遊離
し て段 々 ゾ ル状態か ら ゲ ル状態 ま で移行す る 。 Ile町rイ.(1
は シ ラ ノ一ル結合の O H 基含有量 は lけ?れしい、曹モ ル比が
高 〈 な る ほ ど 多 〈 な }り)、 7](素結合 を 生 じ やす い O H
基 を 有す る た め 2 次的結合 を 生 ず る 傾 向 が 多 い と 報
告 し て い る 。 す な わちけ い曹モル比が高 い ほ どゲ ル
化 を 起 こ し やす い こ と に な る 。 す な わちス ラ グか ら
解離 し た Ca2+ イ オ ン が 縮合反応、の 導 火線 と な っ て
モル比の 大 き い ケ イ 酸ソーダに な る ほ ど 2 次結合に
よ る縮合反応が継続 し て 起 こ り 、 ゾ ル状態か ら ゲ ル
状態 ま で い た る 。 こ れ が水ガ ラ スの 脱水縮合反応て"
あ る 。 こ う し た 事 を 根拠に 蓑輪 ら 、 岡林 ら は こ の 主
反応生成物 を 追究す る 実験 を 行 な っ て い る 。
蓑輪は 、 水 カ ゃ ラ ス と C 2S と の 硬化反応、に お け る 主
反応生成物 を 偏光顕微鏡観察 、 X 線回折 、 屈折率の
測定等か ら 検討 し て 、 か な り S i 02分の 高ノ、シ リ カ ゲ
ル状の物質であ る こ と を 認め て い る 。 そ し て こ の反
応生成物の生成 に は 主 と し て C 2S か ら 遊離 し た Ca++
イオ ン の 作用 ( Ca++イオ ン の凝結作用 な ら びに Ca++
- Na * イ オ ン の 交換反応 ) が寄与して い る も の と し
て い る 。(1暗
ま た 岡林は 、 ケ イ 酸ソー タ 守の ア ル カ リ 性がケ イ 酸
カ ルシウ ム 塩の 水和 を 促進きせ て 遊離 し た CaO がケ
イ 酸ソーダ中 の H2S i03 と 反応しCa S i 0 3 を 生成 し 硬
化す る も の と 予想 し て い る 。(5)
結局 こ う し た 考 え 方 を 総合す る と 本鋳型 の 強度 の
増大に は 、 両者 間 の 主 反応 と 考 え ら れ る 遊離Ca+十イ
オ ン の作用 に よ る 効果が大 き く 、 こ の 主 反 応 に よ っ
て 生成 し た シ リ カ ゲ ル状物質 お よ び そ のゲル組織中
に か な り の 水分が と り こ ま れ る た め に 、 末反応 水ガ
ラ スの粘度 が 上昇 し 接着 力 を 増 す こ と に よ っ て 本鋳
型 の 放 置 強 度 が増大す る よ う に 考 え ら れ る 。
4 . 2 . 2 抗圧 力 に お よ ぽす気温、 湿度 の影響 に つ い て
湿度 を 70 % に一定 し て 気温、 モ ル比 と 抗圧 力 の 関
係 に つ い て 調 べ た 結果 を 図 - 6 に 示 す 。
モ ル 比 2 . 5 の場合に つ い て み る と 、 初期 の 硬化段
階 に お い て は 、 気 温 5 0C 、 150C 、 300C と 順 次硬化速
度 が大き く な っ て お り 、 24時 間段階 で は 逆 に 低 く な
っ て い る 。 こ う し た 傾向 は モ ル比 2. 7 、 3 . 0 、 3 . 2 と 戸
様 に 現 わ れ て い る 。 こ れ は初期 に お い て は 、 主要硬
化 因 子 が 、 け い 酸ソー ダ と ス ラ グ 中 のC 2S と の 化学
反応 で あ る こ と か ら 気温 が高 い ほ ど 反応 を促進 す る
結果硬化速度 が大き く な っ た も の と 思 わ れ る 。 ま た
初期 の 化学反応硬化 が終了 し た 段階 で の 末反応水ガ
ラ ス の 量 は 、 気温が高 い ほ ど 少 な く な る た め に 長 時
間段階 に お い て は 主要硬化 因 子 で あ る 末反応水 ガ ラ
ス か ら の水分の 蒸発6) に よ る 硬化量がか え っ て 減少
す る 結果 気 温 が高 い ほ ど抗圧力 が低下 し た も の と 思
わ れ る 。
気 温 を 150C に一 定 し て 湿度 、 モ ル比 と 抗圧 力 の 関
係 に つ い て 調 べ た 結果 を 図 一 7 に 示す 。 モ ル比 2. 5
の場合 に つ い て み る と 湿度50% 、 70%、 85% と 順 次
抗圧 力 は 、 初期 、 24時間段階 と も に低 下 し て い る 。
こ の傾 向 は モ ル比 2.7， 3 . 0 、 3 . 2 と 同様 で あるが、
高 モ ル比 に な る ほ ど そ の影響 は 少 な く な っ て い る 。
こ れ は鋳型 中水分の 蒸発 が強度増加の主要因子 で あ
る こ と 6) か ら す れ ば、 当 然考 え ら れ る 現象 で あ り ま
た そ れ が立証 さ れ た こ と を 示 し て い る 。
次 に 24時 間 後 の 抗圧 力 と 気 温、 湿度 の 関係 を フ 。 ロ
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図 7ー 湿 度 、モル 比と強度の関係(気温150C )
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ヴ ト し た 結果 を 図 - 8 に 示 す 。 気 温 5 0C の場合 を み
る と モ ル比 2 . 5 で は湿度50% で約28�/ CIT1f だ っ た も
の が湿度85% で は 約13勿/ CIT1f に ま で低下 し て い る こ
と が わ か る 。 モ ル比 2 . 7 も 湿度 が高 く な る に つ れ て
漸 減 し て お り モ ル比 3 . 0 、 3 . 2 も 大差 な い が い く ら か
減少 し て い る 。 気 温15.C 、 30.C に お い て も 同様 に低
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図 - 8 24時間強度 と 気温、 湿度 の 関係
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図 9 湿度 、 モ ノレ比 と S SI と の 関係 ( 気 温15'C )
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モ ル比 に お い て は 、 は な は だ し く 湿度 の影響 を う け
湿度 が高 く な る に つ れ て 抗圧 力 が激減 し て お り 高 モ
ル比 に お い て は わ ず か の 減少 で そ れ ほ ど影響 が な い
こ と が う か が わ れ る 。
4 . 3  S SI に お よ ぽす 気 温 、 湿度 の 影響 に つ い て
気 温 を 150C に 一定 し た 場合 の 湿度 、 モ ル比 と S S I
と の 関係 を 調 べ た結果 を 図 - 9 に 示 す。 モ ル比 2 . 5
に つ い て み る と 湿度 が低 い ほ ど S SI は 高 い 値 を 示 し
- 27 
モ ル比 2 . 7 、 3 . 0 、 3 . 2 に つ い て も 同様 の 傾 向 が示 さ
れ て い る
100 
'2fZ モ ノレ比 2 . 50
5 24 1 3 5 
次 に 湿度 を 70 % に 一 定 し た 場合 の 気温、 モ ル比
S SI と の 関係 に つ い て 調 べ た 結果 を 図 -10 に 示 す。
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i l司 一10 気温、 モ ル比 と S SI と の 関係 (湿度70% )
モ ル比 2 . 5 に つ い て み る と 24時 間段階 で は 気温が低
い ほ ど S S I が若干高 く な っ て い る 。 モ ル比 2 . 7 、 3 .
0 、 3 . 2 に つ い て も 同様 で あ る 。 す な わ ち S S I に 対 す
る 気 温の影響 は 僅少 で あ り あ ま り 問題 と な ら な い と
h史
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図 -11 湿度 、 モ ル比 と 24時間後の S SI と の
関係 ( 気 温15'C )
思 わ れ る 。
以上の結果 か ら 気 温1 5.C 一定 の も と で24 時 間 後 の
S SI と 湿度 と の 関係 を プ ロ ッ ト し た の が図 一 1 1 で あ
る 。
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h史
ド吋c 80 
Uヨ
cn 
。ーーー一。 モ lレ比 2 . 50
4---4 ' 2 . 72 
70 -ーーー回-・ " 3 . 00 
J(---X " 3 . 20 
5 15 30 
気 温， 'C 
図 -12 気温、 モ ル比 と 24時間後の S SI と の
関係 (湿度70% )
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図 -13 湿度 、 モ ル比 と 残留水分 と の 関係 ( 気溢15'C )
こ れ を み る と モ ル比 2 . 5 、 2 . 7 は 同程度 の 勾 配 で湿
度 が高 く な る ほ どfß; く な っ て お り ま た 3 . 0 、 3 . 2 も そ
れ よ り 急 な 勾 配 で低下 し て い る 。 こ れ か ら 多湿下 に
お い て は S SI が か な り 要 す る こ と が う か が わ れ る 。
湿度 を70% に 一 定 し た 場 合 の 24 時 間 後 の S SI と 気
温 と の 関係 に つ い て 示 し た の が図 一 12 で あ る 。
こ こ で も 図 - 11 と 同様 に モ ル比2 . 5 、 2 . 7 と モ ル比
3 . 0 、 3 . 2 は 2 つ の グ ル ー プ に 分か れ た 挙動 を 示 し て
お り 、 前者 は 気温が高 い ほ ど、 漸 減 し 、 後者 は 大差 な
し と な っ て い る 。 い ず れ に せ よ 気 温 の 変化 に 対 し て
は 、 S S I の 変動 が少 な い こ と が示 さ れ た 。 ま た こ れ
ら は 抗圧 力 の 変化 に 対応 し た 関係 と な っ て お り S SI
が抗圧 力 に 対応 し て 変化す る も の で あ る こ と が示 さ
れ た 。
4 . 4 残留水分 に お よ ぽす気温、 湿度 の 影響 に つ い て
気 温 を 150C に 一定 し て 湿度 モ ル比 と 残留水分 と の
関係 を 調 べ た 結果 を 図 1 3 に 示 す。 モ ル比 2 . 5 の場
合 を み る と 湿度85% で は 湿度50% に お け る よ り も 約
3 倍 も の水分 を 示 し て い る 。 ま た 他 の モ ル比 の場合
に つ い て も 値 は低下 ぎ み な が ら 同様 の 傾 向 が示 さ れ
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ぷ
余
話 1 . 5
古宮
1 . 0  
0 . 5  
にυ内4υーハU
て い る 。 こ の こ と か ら 多湿下 と 低温下 で は 残留水分
に か な り の差 を 生 じ る で あ ろ う と 思 わ れ る 。
湿度 売 70% に 一定 し て 気 温、 モ ル比 と 残留水分 と
の 関係 を 調 べ た 結果 を 図 14 に 示 す。 モ ル比 2 .5 の
場合に つ い て み る と 気 温 5 0C の場合は30'C の場合に
比べ て 約 3 倍 の水分値 を 示 し て い る 、 こ う し た 差 は
モ ル比 が高 く な る に つ れ て 少 な く な っ て い る 。 低 温
下 に お い て は か な り 残 留水分 が 多 く な る が、 高 モ ル
比水 ガ ラ ス の使 用 に よ っ て こ れ を 少 な く す る こ と が
可能 で あ る と 思 わ れ る 。
湿度 、 モ ル比 と 24 時 間後 の 残留水分 と の 関係 に つ
い て 調 べ た 結果 を 図 一15 に 示 す。 ま た 気 温、 モ ル比
と 24 時 間 後 の 残留水分 と の 関係 に つ い て 調 べ た 結果
を 図 -1 6 に 示 す 。
こ れ ら を み る と モ ル比2 . 5 、 2 . 7 と モ ル比3 . 0 、 3 . 2
と は 2 つ の グ ル ー プ に 分 か れ た 挙動 を 示 し て い る 。
こ れ は け い 酸ソー ダ の 粘 度 が比較的大き い 前者 と 比
較的小 さ い 後者 に 二分 き れ て い る こ と 1 1 ) と 対応 し
て い る も の と 思 わ れ る 。
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図 ー14 気温、 モ ノレ比 と 残留水分の 関係 (湿度70% )
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図 -15 湿度 、 モ ノレ比 と 24時間後の残留
水分の 関係 (気温150C )
5. 結 言
( 1) 混練時間 に お よ ぽす 気 温の 影響 に つ い て は 気
温が高 く な る に つ れ て 適正混練時 間 は短縮 き れ 、 こ
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図 16 気温、 モ ノレ比 と 24時間後の残留
水分の 関係 ( 湿度70% )
の傾向 は モ ル比 が高 い ほ ど顕著 と な る。
(2) ダ イ カ ル鋳型 の 諸特性 に お よ ぽ す 気 温 の 影響
に つ い て は 、 特 に 抗圧 力 の 変動が著 し い。 と り わ け
初期 の 硬化速度 に 対 す る 影響 が は な は だ し く 冬期 は
� 30 一
夏期 に 比 し て 模型 の 回 転効率 が巧 一 % に 低下 す る も
の と 思 わ れ る 。 ま た 残留水分 は 気温が低 い ほ ど 多 く
な り S S 1 に お い て は そ の 影響 は 僅少 と な る 。
(3) 湿度 の影響 に つ い て は 、 抗圧 力 、 S S 1 、 残留
水分 と も に か な り の 影響 を 示 し 、 湿度 が高 い ほ ど S
S 1 は不十分 と な り 、 残留水分は 多 く な る 。 ま た 抗圧
力 は 、 湿度 が低 い ほ ど 大き く な り 、 こ と に 低 モ ル比水
カ、 ラ ス 使 用 の場合 に 著大 な 影響 が現 わ れ る 。
(4) tt ぃ 酸、ノ ー ダ の モ ル比 と 気 温 、 湿度 の 影響 と
の 関連牲 に つ い て は 、 一般 に け い 酸ソー ダ の モ ル比
が高 く な る に つ れ て 気 温、 湿度 の 影響 が小 き く な る
ま た け い 酸ソー ダ の モ ル比 自 体 も こ れ ら の 特性 を 左
右 す る 重要 な 因 子 で あ る こ と か ら モ ル比 を 適切 に 調
節 す れ ば、 気 温 、 湿度 の 変化 に 対応 し た 鋳型性能 の
変動 を か な り の 程度 ま で適正 化 す る こ と が可能 で あ
る 。 こ れ は 従来 い わ れ てき た こ と で は あ る が夏期 に
は 比較 的低 モ ル 比 、 冬期 に は 比較的高 モ ル比 の け い
酸ソー ダ を 使 用 す れ ば よ い と 思 わ れ る 。
( 日 本鋳物協 会 第82 回 講演大会 に 於 て 講演 し た も の 。 〕
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鋳造収縮応 力 の 発生過程に つ い て
養田 実 ・ 高崎 惣一
On the G enerat ing P roce s s of Cast ing 
C ontract ion St res s  
Minoru YOHDA . Sohich i T A KA S AKI 
We prepar巴d a new apparatus for measuring the contract i on stress  in  cast ings .  By us ing thi s 
apparatus， the contract i on stress  in cast ings was  cont inuous ly measured during sol i d i f i cat i on 
and su b sequent cool ing. Some concl us i ons about the rel at ion between the contract i on stress 
and t he res idual stress  in  cast ings are reported in  thi s paper. 
1 . 緒 言
一般に 鋳造時 に 生 ず る 残 留 応 力 は 、 冷却 が不均ー
な 時 に 生 ず る と 言 わ れ て い る 。 残 留 応 力 を 小 さ く す
る 為 に は ど の よ う な 冷却条件 で冷却 を し た ら よ い か 、
あ る い は 各部 の 温度差 を 何度位の 時 に 無 い よ う に し
た ら よ い の か 、 と い う 事 は 重要 で、 あ る 。 我 々 は鋳鉄
て、ハ ン ド ル状鋳物 を 鋳込 み 、 そ の ボ ス 、 ア ー ム 、 リ
ム の 断面積 を 変 え た り 、 あ る い は 中 子砂 、 鋳造方案 、
鋳込温度 を 変 え 、 鋳物 の 残 留 応 力 に 及 ぽす 影響 を 調
べ て 来 た 。 そ の 結果、 鋳鉄の ハ ン ド ル状鋳物 の 場合
に は 温度差が650.C 付 近 で 零 に な る よ う な 冷却 条件
の 時 に 残 留 応 力 は 小 さ く な る と い う 結果 を 得 た Jl)
そ こ で更 に 材料 の 鋳込時 か ら の 弾性 ・ 塑性挙動 を
調 べ る 事 に よ り 、 鋳物 の 残 留 応 力 を 小 さ く す る 方法 、
あ る い は ま た 残 留 応 力 が大き く な る 材料 は 鋳込後 に
温度 に よ っ て ど の よ う な 弾性 ・ 塑性挙動 を 示 す か を
検討 し て み る 事 も 有意義 な 事 と 思 わ れ る 。 そ こ で ま
ず 手始 め に 、 材料の 弾性 ・ 塑性挙動 を 調 べ る 為 に 、
鋳造収縮応 力 を 測 定 し た 。
以下 、 A l - Cu合金 、 C u- Zn合金 、 お よ び鋳鉄 に
於 け る 鋳造収縮応 力 の 測定結果 に つ い て 報告 し 、 鋳
造残留 応 力 と の 関係 に つ い て 考察 を 行 な う 。
2 . 実 験 方 法
2 - 1 試 料
A I - Cu合金 は 99 . 9%A 1 と 電気銅 を 配合 し て 、 純
ア ル ミ か ら 33%Cu共 晶 ま で 9 種類 ( 0 、 2 、 4 、 6
12 、 17 、 22 、 27 、 33%Cu ) 、 Cu - Zn合金 は 電 気銅
と 99 . 9% Zn を 配合 し て 、 純銅 か ら 53% Zn ま で 6 種
類 ( 0 、 16 、 30 、 40 、 46 、 53% Zn ) 、 鋳鉄 に つ い て
は 新銑 に 軟鋼 、 フ エ ロ シ リ 、 フ エ ロ マ ン な ど を 添加
し て 組 成 を 変 え 試料 と し た 。
2 - 2  溶解 、 鋳込
A I - Cu合金及 llCu - Zn合金 は シ リ コ ニ ッ ト 炉
で、 鋳鉄は ク リ プ ト ル 炉 で黒鉛 ル ツ ボ を 用 い て 溶解 し
た 。 鋳込 み は A I - Cu合金 で は 700.C 、 Cu - Zn合金 て引
は 1000- 1100.C 、 鋳鉄の 場合 に は 1350- 1450.C で行
な っ た 。 脱酸 は 純銅 の 場合 だ け リ ン 銅 を 用 い た 。 鋳
型 は三河 5 号珪砂、 3 号水 ガ ラ ス 6 % 添加 の ガ ス 型
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図 - 1 試料 及ぴ弾性棒の寸法
を 用 い た 。
2 - 3 測 定 方 法
用 い た 試験片形状 は 図 - 1 に 示 す も の で 、 円 形 リ
ン グ を 鋳込 み 、 そ の 中心部 に 鋼 パ イ プ で造 っ た 弾性
棒 を 鋳 包 み に な る よ う に 装 入 し た 。 そ し て そ の 弾性
棒の 中 央 に 歪 ゲー ジ を 貼 り 、 弾性棒 の 歪変化 を 測 定
し た 。 温度 の 影響 を き け る 為 に 、 弾性棒 は 水冷 し 、
歪測定 は 4 ゲ ー ジ 法 で行 な っ た 。 弾性棒 は 二種類用
意 し 、 非鉄合金用 に は 断面積50 冊 目2 の 細 い 方 を 、 鋳
鉄用 に は 断面積80 怖 が の 太 い 方 を 用 い た 。 試料温度
の 測 定 は 図 の位置 に ク ロ メ ル ・ ア ル メ ル 熱電対 を 鋳
包 ま せ て 行 な い 、 電位差計式記録計 で記録 し た 。
測定 し た 温度 と 歪 は 図 - 2 の よ う に 整理 し た 。 す
干司
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屋
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図 ー2 試料温度 と 収縮応力 の 関係
な わ ち 、 試料温度 を 横軸 に と り 、 左 か ら 右へ 温度 の
低下 を 示 し た 。 縦軸 に は 弾性棒 に か か る 歪 と ヤ ン グ
率か ら 求 め た 荷重の変化 を と り 、 こ れ を 試料 の 収縮
応 力 と し た 。
図 一 2 は 試料 の ヤ ン グ率 及 ぴ収縮率 が温度 の 変 化
に よ っ て も 変 わ ら な い と い う 仮 定 を お け ば 、 次 の よ
う に 説 明 す る 事 が でき る 。 図 の I の 部分 は 試料温度
が下 が っ て い る の に 弾性棒 に 応 力 が現 わ れ て い な い
の で あ る か ら 、 こ の状 態 は 試 料が非常 に 粘性 的 で 、
剛体 と み な し 得 る 弾性棒、 鋳 型 の 為 に 完全 に 粘性 的
挙動 を と っ て い る 。 一方 、 III の 部分 は 試料 の 温度 が
下 が る の に 比例 し て 弾性棒の 応 力 が増加 し て い る 。
こ の 時 は 試料 が弾性的挙動 を 示 し て お り 、 会 〈 塑 性
的挙動 を 示 し て い な い 。 II 及 ぴ W の 部分 は 、 あ る 一
定 の 応 力 ま で ( そ の 温度 で の 降伏点応 力 ま で ) は 弾
性的挙動 を 示 す が 、 そ の 応 力 を 越 え た 分 は 塑性変形
を し て い る 。
収縮応 力 と 試料 に か か る 応 力 と の 聞 に は 次 の よ う
な 関係 が あ る 。
σ。 =去ら晶子 ( 可知-cosψ ) 前zγ〕
σi =iA C司云ァ- ( ETI缶ァ-c叫 ) 巧三了〕
こ こ で
の : リ ン グ の 外周 に お け る 応 力
向 : リ ン グ の 内 周 に お け る 応 力
p : 弾性棒 に か か る 荷重 ( 収縮応 力 )
A : 試料 の 断面積
k : 断面係数
ψ : 水平直径 と の 傾き
e 図 心軸 よ り 内 外周 に 至 る 距離
ρ : 図心軸 の 曲率半径
よ っ て 、 試料 に か か る 応 力 は 弾性棒 に か か る 荷重
が ら 計算 に よ っ て 求 め る 事 が でき る 。 し か も 、 一定
形状 試料 で は 、 試料 に か か る 応 力 は 弾性棒 に か か る
荷重 に 比例 す る 。
3.  実験結果お よ び考察
3 - 1 A 1 - Cu 合金
A l  - Cu合金 の 組 成 の 変 化 に よ る 収 縮 応 力 一 試
料温度 曲 線 お よ び冷却 曲 線 を 図 - 3 に 示 す。 A l ­
Cu系平衡状 態 図 に よ れ ば 、共 品 温度 で のC u の 固 溶 阪
は 5 . 7%Cu で あ り 、 33%Cu に 共 晶 点 を も っ。 だ か ら
O %Cu 及 ぴ33%Cu の 試料 は純金属 型 の 凝 固 を し 、 2
%C u と 4 %Cu の 試料 は 固 溶体型 の 凝 固 を す る 。 6 %
Cu か ら 27%Cu ま で の 試料 は初 め 固 j容 体 型 の 凝 固 を
し 、 凝 固 の 完了 は 共 品 型 で行 な わ れ る 。
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図 - 3
図 よ り わ か る よ う に 、 O %C u と 33%Cuで、 は J疑 問 温
度 で急激 な 応 力 発生 を み る 。 し か し 、 2 %Cu 及 び4
%Cu で は 応 力 の 発生 は な だ ら か で あ り 、 凝 固 が完了
し て し ま っ て か ら の 応 力 曲線 と の 聞 に も 変 曲 点 が存
在 し な い 。 6 %Cu で は 固 i容体凝 固 範 囲 か ら 応 力 が発
生す る が 、 そ の 応 力 は 大き く な く 、 共 品 温度 に な っ
て 急激 に 応 力 が大き く な る 。 12%Cu 以上 の 試料 で は
固 溶体凝 固 範 囲 が あ る に も か か わ ら ず 、 そ こ で は 応
力 は 発生せ ず 、 共 品 温度 に な っ て 急激 に 発生 し 、 純
金属 型 の 凝固 を す る も の と 同 じ 傾 向 を 示 す 。 こ の 差
に つ い て は 次 の よ う に 考 え て い る 。 純金属 型 の 凝 固
の場合 に は 、 表皮形成型 の 凝 固 で あ る か ら 、 共 品 温
度 に な り あ る 程度 凝 固 が進 ん だ段階 で は 鋳型壁付近
に は 固 体 の 皮 が形 成 さ れ 、 そ れ が応 力 に た え る が 、
固 j容体凝 固 の場合は か ゆ状凝 固 を す る の で表皮 が形
成 き れ ず 、 国 体 の 連続 し た 層 が でき る 為 に は 、 冷却
の 一番速 い 部分 が固 相線温度以下 に な ら な け れ ば な
ら な い の で 、 応 力 発生温度 は 液相線温度以下 の 温度
で 、 し か も 層 の 形成 は 温度 の低下 に 伴 な い 徐 々 に 起
る ので、応力の発生の 様子 も な だ ら か に な る も の と 思
わ れ る 。 6 %Cu の 場合 は 回 i容体凝 固 中 に 応 力 が 発
生す る が 、 共 品 温度 に な っ て し ば ら く 温度 が停滞 し 、
そ の 聞 に 凝 固 が完了す る の で共 品 温度 に 図 で見 る よ
う な 変 曲 点 が現 わ れ る の だ と 思 わ れ る 。 12%Cu 以上
の 試 料 の場合に は 固 j容体J疑 問 温度範 囲 で は 発生 す る
変位 に 耐 え ら れ る だ け の 層 が でき ず 、 共 品 温度 に な
っ て 初 め て 表皮 が形 成 き れ 、 そ の 温度 で凝 固 が完了
す る の で 、 純金属 型 の場合 と 同 じ 傾向 を 示 す の だ と
思 わ れ る 。
凝固 が 完了 し て か ら 常 温へ来 る ま で の 応 力 曲 線 を
み る と 、 高温時 に は 温度 の 降下 に 対 す る 応 力 増 加 の
割 合 が小 き く 、 そ れ は 約350 'C を 境 に し て 変 る 。 そ れ
以下 の 温度 に な る と 温度 の 降下 に ほ ぼ比例 し て 応 力
が増加 す る よ う に な り 、 そ し て ま た あ る 温度 を 境 に
し て 応 力 の 増加割合が小 き く な る 。 高 温応 力 に つ い
て は Cu の 含有量 の 高 い 試料 が 多少大き い 。 こ れ に つ
い て は 次 の よ う に 考 え て い る 。 試料温度 が下 が る と
い う 事 は 、 試料 が収縮 し 、 弾性棒及 ぴ鋳型 に 拘 束 き
れ 、 そ の 時 の 試料 の 抵抗 力 が弾性棒 に 収縮応 力 と し
て 示 き れ る わ け で あ る 。 抵抗 力 の 小 さ い も の は 、 範
囲 を 越 え た 応 力 に つ い て は 塑性変形 を し 、 降伏点応
力 以下 の 分 だ け が弾性変形 を し て い る 。 だ か ら 高 温
て申 の 応 力 の 大小 は 材料 の 高温強度 に よ り 、 高 温 で の
降伏点応 力 の 大き い も の が大き く な る と 思 わ れ る 。
従 っ て Cu の 添加 に よ っ て 高 温強度 は 高 く な る と 思わ
れ る 。
温度 の 降下 と 応 力 の 増加割 合 が比例 す る 温度範囲
で の 収縮応 力 曲 線 の 傾き は 、 O %C u の場合 を 除 い て
ほ と ん ど変 わ ら ず一定 の 傾き を 示 し て い る が 、 こ れ
は ヤ ン グ率 及 び収縮率 がCu の 添加 に よ っ て も ほ と ん
ど変 わ ら な い事か ら み て 当 然 の 事 と 思 わ れ る 。 常 温
付近 ま でj孟度 が下 が っ て 来 た 時 に 再 ぴ応 力 曲 線 の傾
き が小 さ く な る の は 、 常 温付近 で の 降伏点応 力 の 大
小 に よ る と 思 わ れ た の で 、 変形能 を 示 す 目 安 と し て
ビ ッ カ ー ス 硬度 を 測定 し た 。 そ の 結果 を 表 ー 1 に 示
表 - 1 A 1 -Cu合金の ビ ッ カ ー ス 硬度
荷重 5 � (単位 勾 /酬')
す。 こ れ か ら 見 る と 、 常 温近 く へ 来 て も 降伏現象 を
示 き な い Cu含有 量 の 高 い 試料 は硬度 の 大き い 脆 い材
料 で あ る 事 が わ か る 。 33%Cu の場合に は 温度 の低下
に つ れ て 曲 線 は 立 ち 上 が っ て い っ た ま ま 、 140 'C 付近
で破断 し て し ま い 、 ほ と ん ど 塑性変形 を し な か っ た 。
粘 い 材料の場合 に は 、 温度 が下 が っ て 来 て 大き な 応
力 が か か る よ う に な っ て 来 た 時 に で も 、 そ の 材料 の
降伏点応 力 以 上 の 応 力 は塑 性変形 を し て 応 力 緩和 を
示す。
3 - 2 Cu -Zn合金
Cu -Zu合金の 組成 の 変化 に よ る 収縮応 力 一 試料 温
度 曲 線 及 び冷却 曲 線 を 図 - 4 に 示 す。 Cu -Zn系平衡
状態 図 に よ れ ば 、 O %Zn の場合 を 徐き 、 16%Zn 、 30
%Zn、 40%Zn 、 46%Zn 、 53%Zn共固溶体型凝固 を 行
な う が、 そ の 凝 固 温度範囲 は 非常 に 狭 い 。 こ れ ら の
常 温組織 は 、 16%Zn 及び30%Zn は 日単 相 で あ り 、 40
%Zn i如、 βj昆相 、 46%Zn はβ単 相 、 53%Zn はd、 ，ì昆相
に な っ て い た 。
O %Zn の場合に は凝固 と 同 時 に 応 力 が発生 し 純金
属 型 の 特徴 を 示 し 、 450'C 位 に 曲 線 に 変 曲 点 が存在 す
る 。 200'C 位 か ら ま た 傾き が小 き く な り 、 収縮応 力 は
そ れ程大き く な ら な い 。 16%Zn の場合 は ほ ぽ国相線
温度 か ら 応 力 が発生 し 、 650'C 位 に 変曲点 が あ り 、 300
℃ 位 か ら ま た 傾き が小 き く な っ て い る 。 16%Zn の場
合 に は 高 温 で の 応 力 が大き く 、 収縮応 力 が大き く な
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図 - 4
り そ う で あ る が、 常 温付近 で の 降伏点応 力 に よ り 拘
束 さ れ収縮応 力 は伸 び な い。 30% Znでは応力 発生 は
図 相 線 温度 よ り 大部下 で現 わ れ る が、 後 の傾向 は 16
%Zn の場合 と 同 様 の 傾 向 を 示 す。 収縮応 力 は 16%Zn
の場合 よ り 大き し こ れ は 降伏点応 力 の 大き さ の 差
に よ る も の と 思 わ れ る 。 40% Zn 、 46% Zn 、 53% Zn で
は 同 じ よ う な 傾 向 を 示 す。 そ れ ぞ れ凝 固 と 同 時 に 応
力 が発生す る が 、 5000C 位 ま で は 温度 が低下 し で も ほ
と ん ど応 力 の 増加 は み ら れ な い 。 し か し 、 5000C 位 を
境 と し て 急激 に 応 力 増加 が著 し く な り 、 し か も 常 温
付近 で の 応 力 緩和 が み ら れ な い 。 こ れ は 付目 と 所自 の
違 い に よ る も の と 思 わ れ る 。 日本目 は 高 温強度 は 大 き い
が常 温付近 で は 非常 に 粘 い の で 、 収縮応 力 は 大き く
な ら ず 、所目 は 高 温強度 は 非常 に 小 き い が常 温付近 で
の 強度 が大き く 強靭 で あ る 為 に 降伏現象 を 示 き な い
も の と 思 わ れ る 。 40% Zn の場合に は 6000C か ら 4000C
に か け て 曲 線 が な だ ら か に 上昇 し て い る が、 こ れ は
こ の 試料 は 日 と βの 混相 で あ り 、 温度 の低下 に 伴 う ロ
と βの 割 合 の 変 化 に 対応 す る の で は な い か と 思 う 。
常 温付近 で の 変形能 を 示 す 目 安 と し て ビ ッ カ ー ス 硬
度 を 測定 し た 。 そ の 結果 を 表 一 2 に 示 す 。 こ れ か ら
表 - 2 Cu -Zn合金 の ビ ッ カ ー ス 硬度
荷重 5 匂 (単位 勾 /酬')
硬度 1 66 
見 る と 、 日単相 の場合 に は 硬度 が小 さ く 粘 い 材料 で あ
る 事 が う か が わ れ 、 常 温付近 で降伏現象 を 示 し て 収
縮応 力 が大き く な ら な い 事 が理解 でき る 。 舛目 が出 て
く る 40% Zn以上 に な る と 硬度 も 上昇 し 、 延性 が小 き
く な る と 思 わ れ 、 し か も 強度 は 上昇 す る と 思 わ れ る
の で 、 曲 線 の {頃き は 大き い ま ま 、 降伏現象 を 示 き な
い 事 が理解 でき る 。
t休日 が出 て 来 る と 高 温応 力 が非常 に 小 さ く 、 こ れ に
つ い て は 疑問 も あ っ た の で 、 %組成 の 快削黄銅棒 を
用 い て 高 温引 張 り 試験 を し て み た 。 そ の 結果 を 図
5 に 示 す 。 試験 は6000C で 5 時間焼鈍 し た 試料 を 試験
温度 に 15分保持 し て か ら ゆ っ く り と 引 張 っ た 。 こ れ
に よ れ ば %黄銅 で は 5000C 以上 で は 非常 に 弱 〈 、 非
常 に 小 さ な 応 力 が か か っ て も 塑性変形 が起 こ る 事 が
期待 き れ 、 収縮 応 力 曲 線 の 場合 と ほ ぼ一致 す る よ う
に 思 わ れ る 。 こ の 快削黄銅棒 を 再溶解 し て 収縮応 力
を 測定 し て み た が 、 40% Znの場合 と 全 く 同 じ 傾向 を
301 
E 、\
」き
身勺 20 
;1l':l 
磁石
101 
200 400 
試験温度 ('C )
図 5 快自IJ黄銅棒の 高 温 引 張 り 試験
示 し 、 こ の 快削黄銅棒 の 高 温引 張 り 試験 の 結果 を 4 0
% Zn の場合 に 適用 す る 事 は 適 当 と 思 わ れ る 。
3 - 3 鋳 鉄
鋳鉄 の収縮応 力 一試料温度 曲線 及 ぴ冷却 曲 線 の 例
を 図 - 6 に 示 す。 そ れ ら の組成、 ヤ ン グ率 、 ブ リ ネ
ル硬度 を 表 - 3 に 示 す。
鋳 鉄 の 場 合 の 収 縮 応、 力 曲 線 は AI -C u 合 金 や
Cu - Zn合金 の 場 合 と は 大き く 異 な っ て お り 、 共析
表 3 鋳鉄 の 組 成 お よ び ヤ ン グ率 ( 勾 /耐) 、 ブ リ ネ
ル硬度
( a ) 
( b ) 
( c ) 
( d ) 
融一
m一郎
一m一組
温度 で の 変 態 に よ る 膨張 に よ り 応 力 緩和 を 示 し て い
る 。 し か も 共析温度以下 で は ほ と ん ど 応 力緩和 を 示
さ ず 、 曲 線 は ほ ぼ真直 に 伸 び て い る 。 ま た 共析温度
以上で は 応 力 の 発生 が ほ と ん ど み ら れ な い 。 こ れ ら
に つ い て は 次 の よ う に 考 え て い る 。 共析変態 前 の 組
織 は 灰銑 で は オ ー ス テ ナ イ ト +黒 鉛 で あ り 、 白 銑 で
は オ ー ス テ ナ イ ト + レ デ ブ ラ イ ト で あ る 。 変態後 は
オ ー ス テ ナ イ ト が パー ラ イ ト に な る 。 こ の オ ー ス テ ナ
イ ト と パー ラ イ ト の 強 度 の 差 が 曲 線 の 傾 き の 大小 と
な り 、 オ ー ス テ ナ イ ト 組織 は 非常 に 塑性 的 で あ り 、
ノ マー ラ イ ト 組織 は 非常 に 強度 が大き い事 を 示 し て い
る 。
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図 - 6
組成 の 変化 に よ る 収縮応 力 の 大小 に ヲ い て は ほ ぼ
C の 高 い も の は 収縮応 力 が小 さ く 、 C の低 い も の は
収縮応 力 が大 き く な っ て い る 。 こ れ は鋳鉄 の 収縮率
は 組成 が変 わ っ て も ほ と ん ど 変 わ ら な い事 か ら み て
ヤ ン グ率 の 大小 に よ る も の と 思 わ れ る 。 ヤ ン グ率 の
大 き い 白 銑組織 の も の は 収縮応 力 曲線 の 傾 き が大 き
く 、 片状 黒 鉛 が大 き く し か も 沢 山 で て い る も の は ヤ
ン グ率 も 小 さ く 、 し た が っ て 曲線 の傾 き も 小 き い 。
図 -6 (d ) は 白 銑組織の 例 で あ る が 、 常 温 で の 収縮応
力 が大 き い と 共 に 、 高 温 で も 大 き く な っ て い る 。 し
か も 変 態 に よ る 応 力 緩和 は 灰 銑 の 場 合 に 較 べ て 大 き
く な く 、 あ る 温度範囲 を も っ て 進行 す る 。 こ れ は 高
温 で の 組織 の 差 、 及び、そ の為の変態機構の 違 い に よ る
と 思 わ れ る 。 常 温付近 に き て も 曲 線 の 傾 き が小 き く
な ら な い の は 、 鋳鉄 が ほ と ん ど延性 を 示 き ず塑性変形
を し な い 事 に も よ る が 、 鋳鉄 の 強 度 が非常 に 大 き い
事 に も よ る 。 こ れ が鋳鉄 の場合 に 残留 応 力 が大 き く
な る 一番 の 原 因 と 思 わ れ る 。
3 - 4  収縮応 力 と 残 留応 力 の 関係
以上の 結果 を も と に し て 収縮応 力 と 残留 応 力 の 関
係 に つ い て 考察 し て み る 。
一般 に 鋳造残 留 応 力 の よ う な 熱応 力 は 次 の 式 で表
わ さ れ る 。
σ = k . E . a '  6T 
だ か ら σ が大 き く な る の は ヤ ン グ 率 や収縮率 の 大
き な 材料 、 あ る い は 温度差 が大 き く な る よ う な 冷却
条件の場合 で あ る 。 ま た 収縮応 力 曲 線 か ら は 次 の よ
う な 事 が期待 さ れ る 。 高 温 で の 応 力 の 小 さ い 材料 は
残留 応 力 の 発生 温度 が そ の 分 だ け低 温側 へ ず れ る の
で 、 最終残留応 力 も 大 き く な ら な い と 思 わ れ る 。 ま
た 常 温付近 に き て 降伏現象 を 示 す 材料 も 残留 応 力 の
上限 が そ の 応 力 に よ っ て 決 ま る と 考 え ら れ る 。
こ こ で、 温度差 の 問 題 を 取 り 上 げ て み る 。 一般 に 温
度差 と 残留応 力 の 関係 に つ い て 今 ま で 多 く の研究 が
な さ れ て き た 。 そ れ は 弾性 、 塑性境 界 温度 と い う よ
う な も の を 設定 し 、 そ の 温度 で の 温度差 と 残留 応 力
と の 関係 を み て き た も の で あ る が 、 境 界 温度 と い う
も の を 設定 し な け れ ば な ら ず 矛盾 が あ っ た 。 な ぜ な
ら ば境 界 温度 と い う も の を は っ き り と 設定 で き る 材
料 は な い か ら で あ る 。 そ こ で我 々 は 次 の よ う に 考 え
た 。 冷却 曲 線 か ら 求 め ら れ た 温度差 曲線 で最大 温度
差 (max ム，T ) が で き る 温度 (T ) と そ の 後 の 温度 差 曲線
- 39 
の 形 が非常 に 重要 で あ る と 思 わ れ る 。 max ムT がで き
た あ と 急激 に 温度差 が小 き く な る よ う な 冷却条件の
時 に は 、 温度T で応 力 零 と す れ ば急激 な 温度差の縮
小 に 伴 ぃ 変位 が生 じ 、 材料 の 高 温強度以上 の 応 力 が
か か る 為 に 塑性変形 を お こ し 、 最終残留 応 力 も 小 き
く な る 。 一方 、 max ムT が で き た あ と 仲 々 温度差 が小
き く な ら な い よ う な 冷却 条 件 の 時 に は 、 そ れ に 伴 な
う 変位 も 長 い 温度 区 間 に わ た っ て ゆ っ く り 起 こ る 為
に 降伏応 力 以上 の 応 カ が か か ら ず 、 最終残留応 力 が
大 き く な る 。 だ か ら 、 高 温強度 と の 関係 も あ る が 、
一般 lこ max ムT が で き た あ と の 温度差 曲 線 の 形 、 い い
か え れ ばmax ムT が で き たあ と の 冷却 条 件 の 如何 が最
終残留応 力 の 大小 に 大 き く 影響 す る 。 こ れ は鋳造方
案 を 考慮す る 事 に よ っ て 幾分解決 す る 事が で き る が 、
ま た 材料 の 凝 固 形 式 、 変態 の 有 無 な ど に 大 き く 依存
す る 。 す な わ ち 共 晶 凝 固 を す る 材料 は 一般 に 温度差
が大 き く な り 、 し か も 急激 に 温度差 が小 さ く な る 。
固j容体凝固 を す る も の は 一般 に max ムT も そ れ程大 き
く な ら ず 、 し か も 長 い 温度 区 間 に わ た っ て 温度差 が
減少 す る 。
鋳込 温度 、 凝 固 温度 、 鋳型 条件 な ど に よ り max 6T
の で き る 温度 T が変 わ る が 、 そ の 際 、 max ムT の で き
る 温度 T と 収縮 応 力 発生 温度 の 関係 も 重要 で あ り 、
そ の 意味 で凝固 温度 の 高 い 材料 の 残 留 応 力 発生過程
は よ り 複雑 な も の と な る 。 収縮応 力 、 冷却 条件 お よ
び残 留応 力 の 関係 に つ い て は 現在検討 中 で あ り 、 そ
の 詳細 に つ い て は ま た 後 の 機会 に 報告す る 。
4 . 結 言
我 々 の 考 え た 収縮応 力 測定装 置 に よ り 収縮応 力 の
発生過程 を 調 べ 、 ま た そ の 結果 か ら 収縮応 力 と 残留
応 力 の 関係 を 考察 し 、 以下 の事 を 明 ら か に し た 。
( 1 )  A I -C u合金 : 回i容体型 の 凝 固 を す る も の は 液
相線温度 と 固 相線温度 の 問 で応 力 が発生 し 、 そ の 発
生 は な だ ら か で あ る が 、 共 品 型 の 凝固 を す る も の は
共 品 温度 で発生 し 、 し か も そ の 発生 は 急激 で あ る 。
最終収縮応 力 の 大小 は 常 温付近 で降伏 す る か ど う か
に よ る 。
(2) Cu - Zn合金 : 口羊相 の 場合 に は 高 温 で の 応 力 は
大 き い が常 温付近 で降伏現象 を 示 し 、 最終収縮応 力
は 大 き く な ら な い 。 件目 が で て く る と 高 温 で ほ と ん ど
応 力 を 示 さ な い が 、 5000C 位 を 境 に し て 急激 に 応 力 が
発生 し 、 全 〈 降伏現象 を 示 き な い 。
(3) 鋳鉄 : 共析温度 ま で は ほ と ん ど 応 力 の 発生 は
み ら れ な い が、 変態後急激 に 応 力 が 発生 し 、 し か も
ほ と ん ど 降伏現象 を 示 さ な い 。 共析変 態 点 以下 で の
曲 線 の 傾 き は 主 に ヤ ン グ率 に よ る と 思 わ れ る 。
(4) 収縮応 力 と 残留 応 力 と の 聞 に は 関係 が あ り 、
収縮応 力 発生 温度 、 収縮応 力 曲線 の傾 き 、 材料 の 常
温強度 及 び冷却 条件 に よ る 温度差 の 変 化 が重要 で あ
る 。 (一 部鋳物協会第四回大会 で発表 し た 部分 を 含
む )
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高分子材料 の 熱伝導率
( 第 l 報、 放射線照射 の影響 )
井村 定久 ・ 竹越 栄俊 ・ 長元 孝夫
Thermal C onduct ivi t i e s  of Polymers  
( lst R 巴port ， E ffect o f  I rradi at i on ) 
Sadah i s a  IMURA . E i syun TAKE G O SHI . Takao NAGAMOTO 
Thermal conduct iv i t i e s  of  sev巴ral k inds o f  pol ymers  were measured i n  the t emperature from 25 
to 850C by the st eaiy -f l ow method. In the thermal conduct i vi ty  curve of non- i rradi ated amorphous 
polym巴rs was found a bend at the i r  gl ass t rans i t i on t巴mperature. About th巴 i rradi ated sampl es ，  
th is  b日nd was not found in our present exp巴 nm巴nt s. The thermal conduct ivit i es  of crystal l ine 
po lymers wer巴 found to decrease wi th increase of temperture. In the i rradiated samples ，  the 
thermal conduct i vi t i e s  tended to become highe r than those of  non -i rradiated samples  because o f  
increase o f  dens i ty， but above th巴 i r soften ing po int s， they were found to  becom巴 l ower than those 
of non- i  rradiated sampl日s .
1 . 緒 言
高分子材料 の性質 は か な り 詳細 に 調べ ら れ て い る
が 、 そ の 中 て、熱伝導性 に つ い て は あ ま り 十分 と は い
え な い 。 そ こ で 我 々 は 、 現在一般 に 広 範囲 に 使 用 さ
れ て い る 高分子材料 の 熱伝導率 を 、 比較法 を 用 い て
測 定 し た 。 さ ら に 、 こ れ ら の 試料 に 最高107 レ ン ト ゲ
ン の放射線照射 を 行 な い 、 放射線照射 に よ る 高分子
材料 の物理的変化が熱 伝 導率に い か に 影響す る か を
調べ る た め に 、 現在行 な っ て い る 一連の 実験の一部
を 要約 し た 。
2 .  実験装置 お よ び方法
熱伝 導率測定法 は 大別 し て 、 定ri�� 法 お よ び非定常
法 に 分け ら れ る 。 我 々 は 定常 法 の 原理 に も と づ き 、
比較測定装置 を 作製 し て 実験 を 行 な っ た 。 装 置 の 主
要部の概略 を 図 ー 1 に 示す。
実験装置 の精度 は 同 ー の 試料 を 二枚重ね合わせ 、
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図 - 1 実験装置概略
熱流の 方 向 を 上面か ら 下面へ流す場合、 お よ び下面
か ら 上面へ流す場合 と に 分け 、 各 々 の 場合に お け る
二枚 の 試料 の 温度 勾配の測定 を 行 な っ て 確認 し た 。
い ず れ の 場合に も 試料側面か ら の 熱損失の た め に 、
二枚 の 試料 の 温度 勾 配 は 数 パー セ ン ト の差 を 生 じ た
が 、 後述す る よ う に 補助 熱源 を 用 い 、 補E力 熱j原 の 電
圧 を 調整す る こ と に よ り 、 二板の 試料 の 温度 勾配の
差が 2 パー セ ン ト 内 に 入 る こ と を 確 認 し て 以 下 の 実
験 を 行 な っ た 。
比較標 準 試料板 と し て は 、 熱伝導率既知 の テ フ ロ
ン 板 ( λ = 0 . 160 + 0 . 00021 14t kcal/m ・ h . deg ) を 用 い
た 。 温 度 測 定 は 0 . 1棚 ゅ のC � C 熱電対 を 用 い 、 標 準
試料 お よ び測定試料 の 中 央部 に 各 A 点 、 端部 に 各一
点 取付 け た 。 測定試料 側 面 か ら の 熱損失 を |坊 ぐ た め
に 、 図 - 1 に 示す よ う に 補助 熱源 を 用 い 、 ìalj 定 試料
中 央 部 お よ び端部 の 二 点 の 温度 が等 し く な る よ う に
補助熱源の電圧 を 調整 し た 。 標 準 試料 お よ び測定試
料 の 接 触面 の 熱抵抗 を a様 に す る た め に 、 測 定 に 際
し て は 厚 さ 0 . 5酬の ゴム板 を 各 々 の 面 に は さ ん だ。
実 験 は 十分に 温度制御 さ れ た 恒温水 を 熱源 ジ ャ ケ
ッ ト に 循 環 さ せ 、 同 様 に 温度制御 さ れ た 恒 温 水 を 冷
却 ジ ャ ケ ッ ト に 循環 き せ 、 熱源、 ジ ャ ケ ッ ト と 冷却 ジ
ャ ケ ッ ト と の ìM.度差 を 約15'C に 保つ よ う に し 、 標 準
試料 を 上面 に 、 測定試料 を 下面 に セ ッ ト し て 行 な っ
た 。 実験関始後30 -60分 で熱流 は 定常状態 に 達 し た 。
こ の と き 各点 の 温度 を 測定 し た 。
3 .  試料 お よ び放射線効果
試料 は 市 販 品 の ポ リ エ チ レ ン 、 ジ ュ ラ コ ン 、 ポ リ
カ ー ボ ネ イ ド 、 ポ リ プロ ピ レ ン 、 ポ リ メ タ グ リ ル酸
メ チ ル 、 A B S 樹脂 、 ポ リ ス チ レ ン 、 お よ び ポ リ 塩
化 ビ ニ ル を 用 い 、 各 試料 に 10' - 107 レ ン ト ゲ ン の Co
60 に よ る y 線照射 を 行 な っ た 。 測定試 片 は い ず れ も
50 X 50棚 、 厚 さ 3 - 5 酬 で あ る 。
放射線に よ る 照射効果 は 、 被照射物質の 単位体積
中 に 与 え ら れ た エ ネ ル ギ ー に よ る 。 高 分子材料 の よ
う な 有機絶縁体 中 に 吸収 さ れ た 放射線エ ネ ル ギー は 、
結局 線状分子の切断 ま た は 架橋構造 の 生成 の 原 因 と
な る 。 一般的 に は 照 射 に よ り 分子の切断 ( 崩壊 ) ま
た は 架橋 の 両 者 が起 り 、 そ れ ぞれ の 度 合 に よ り 結果
と し て 性 質 の 向 上 、 ま た は 劣化 が起 こ る こ と に な る 。
4 .  実験結果お よ び考察
一般に 高分子材料 の 熱伝 導率は 結 晶 固 体 と 比較 し
で か な り 小 さ い 。 ま た 極 低 温 を 除 〈 温度 範 囲
で 結 晶 画 体 の 熱 伝 導 率 は 温 度 の 上昇 と と も に
減 少 す る が 、 無 定 形 国 体 で は こ れ と 逆 の 温度 依
存性 を 示す こ と が知 ら れ て い る 。 固 体に お け る 熱伝
導の 問題 に 関 し て は 、 金属 で は 自 由電子に よ る 熱エ
ネ ル ギー の 輸送が熱伝 導 の 大半 に 寄与す る が 、 一般
に 結 品 固 体 で は 、 ほ と ん ど 全部格子伝 導 に よ る も の
と し て 熱伝 導 に 対す る Debye の 式
入 =tcωl
た だ し 1; ; 密度
c ; 比熱
v ; 弾性 波動の 平均速度
1 ; 弾性 波動の平均 自 由行路
が あ る 。 こ れ を 無定形 団 体 に 適用 し て 考 え て み る と
無定形 国 体 で は そ の 固 体構造の 無秩序性 に よ っ て フ
ォ ノ ン の 平均 自 由行路 は 支 配的 な 制 限 を 受 け は ほ一
定値 と な る (1 ) 。 し た が っ て 無定 形 固 体の 熱伝導率は
前 式 中 で温度変 化が最 も 大 き い 比 熱 と ほ ぼ平行 し た
温度依存性 を 示す こ と が考 え ら れ る 。 す な わ ち 無定
形 団 体 の 熱伝導率が一般 に 温度 の 上昇 に と も な っ て
増 大 し て い く こ と が わ か る (2) 。
図 2 に 無定形高分子 で あ る ポ リ 塩化 ビ ニ ー ルの
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図 - 2 ポ リ 塩化 ビ ニ ル
実験結果 を 示す。 温度 の 上昇 に と も な っ て 熱伝 導率
は わ ず か に 増加 し て い く 傾 向 に あ る 。 そ し て 約45'C
に お い て 増加の傾 向 が急 に な っ て い る 。 こ の j昆度範
囲 は ポ リ 塩化 ビ ニ ー ルの二次転移温度 に 相 当 し て い る
と 考 え ら れ る 。 熱伝導率 は 熱エ ネ ル ギ ー の 伝 わ る 速
度 で あ り 、 原 子 聞 の結合力や分子関 カ の 大 き さ と 密
接 な 関係 が あ り 、 し た が っ て 固 体 に お い て は 分子配
列 の秩序 に も 依存 し て い る が 、 高分子 国 体に お い て
。，“4 
は 分子配列 の秩序性 よ り も 分子 内 熱運動に よ る エ ネ
ル ギー 輸送の寄与の 方 が大 き い と 考 え ら れ (3) 、 し た
が っ て 二次転移点'か ら は 温度 の上昇 と と も に 熱伝導
率は 増大す る と 考 え ら れ る 。 ま た 二次転移点 で は 比
熱 、 熱膨張係数 な ど に も 変化が認め ら れ る こ と が知
ら れ て い る 。 図 - 2 に 示す よ う に、、 ポ リ 塩化 ビ ニ ー ル
に 放射線 を 照 射 し た 場合 、 熱伝導率 は 未 照射試料 と
比較 し て 大 き な 変 化 は 認め ら れ ず 、 温度 と と も に 増
加 し て い く 傾 向 に あ る 。 し か し 二次転移点 に 相 当 す
る 温度範囲 は 認め ら れ ず 、 温度が高 く な る に し た が
い 未 照 射試料 よ り も 熱伝 導率 は 小 さ く 現 わ れ る 傾 向
に あ る 。 ポ リ 塩化 ビ ニ ル は 放射線 を 照射 さ れ る こ と
に よ り 架橋 を 起 こ し て 硬化 し 、 弾性率 は 増加 し 有機ir
剤 に 不 溶 に な る こ と が認め ら れ て い る (4) 。 本実験に
お い て も 外 観 的 な 変化 と し て 変色す る こ と が認め
ら れ 、 ま た 高 照射量に お い て 硬化す る こ と も 認め ら
れ 、 二次転移温度領域が未照射試料 よ り も 高 温側 に
移動す る と 考 え ら れ る た め 、 熱伝導率 は 未 照射試料
に く ら べ高 温 に な る に つ れ て 上昇率が小 さ く な っ て
い く も の と 考 え ら れ る 。
図 - 3 に ポ リ カ ー ボ ネ イ ド 、 A B S 樹脂 、 お よ ぴ
ポ リ エ チ レ ン の 平均 温度 と 熱伝導率 の 関係 を 示 す。
い ず れ の 場合 に も 、 ポ リ 塩化 ビ ニ ル と 同様 の傾向 を
示 し て い る 。 こ れ は ポ リ 塩化 ビニ ル と 同様 に 無定形
で あ り 、 放射線照射に よ っ て 架橋 を 起す高分子 で あ
る こ と よ り 説 明 で き る 。
図 - 4 に ポ リ メ タ ク リ ル酸 メ チ ル の 平均温度 と 熱
伝 導率の 関係 を 示す。 ポ リ メ タ ク リ ル酸 メ チ ル は 無
定 形 で あ り 、 放射線照射に よ り 崩壊す る 高分子 で あ
る 。 我 々 の 測定温度範囲 では 、 照射試料 の 熱伝 導率
は 未 照射試料 よ り も 低 い 値 を 示す傾 向 に あ っ た 。
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図 5 に ポ リ エ チ レ ン の 平均 温度 と 熱伝 導率 と の 0 . 32 
関係 を 示す。 結 品性高 分子 で あ る ポ リ エ チ レ ン では
熱伝導率は 無定形高分�( よ り も 高 い 値 を 示 し 、 ま た
そ の 温度依存'性 は 結 晶 箇 体に み ら れ る よ う に 温度の
上昇 と と も 尺 減少 し て い く 傾 向 に あ っ た 。 ポ リ エ チ
レ ン の場合、 密度 が大 に な る に し た が い 、 す な わ ち
結 品 化度 が高 く な る に し た が っ て 熱伝導率 は 高 く な
り 、 そ の 温度依存性 も 大 き く な り 、 ま た 結 晶 化!支 が
低 い 場合に は 、 無定形高分子 に 近 い 挙動 を 示す こ と
が文献 (5) に み ら れ る が 、 こ れ は 結 品性高分子 で は 結
品相 と 無定形相 の二相 か ら な る と し て 、 一 方 の 相 が
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図 - 4 ポ リ メ タ ク リ ル酸 メ チ ル
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図 - 5 ポ リ エ チ レ ン
連続相の 中 に 分散 し て い る と 考 え 、 Maxwel l の 式 を
用 い て 、 入a 、 九 を 分離 し て 考 え た 。 す な わ ち
円、U4・
2λ .+ À k+ 2 J乍 ( λ k一 λ .)λ = λ aZλ .+ λ k- Yk ( À k一 入 .)
こ こ に 、 乃 は 結 品 相 の 容積分率 、 a， k， は 無定形相 、
結 品 相 を 意 味す る 。 んは 無定形高分子ー と 同 じ 温度依
存性 を 示 し 、 こ れ に 対 し て 、 んの 逆数 は 温度 と と も
に 直 線的増加 の 関係 に あ り 、 こ れ は低 分子の 結 晶 の
i�i度依 存性 と 対応 し て い る と し て と り あ つ か っ て い
る ω 。
本実験で用 い た ポ リ エ チ レ ン は 密度 0 . 956 で あ り
す な わ ち 結 晶化度90パー セ ン ト の低圧法 ポ リ エ チ レ
ン と 考 え ら れ 、 熱伝導率の 温度依存性は 文献 (5) の結
果 と 同 様 の 傾 向 を 示 し た 。 平均温度60"C 付近か ら 熱
伝導率 は 一定 の 値 を 示す 傾 向 が み ら れ 、 こ れ は ポ リ
エ チ レ ン の 軟化温度領域に 相 当 す る も の と 考 え ら れ
る 。 ポ リ エ チ レ ン は 放射線照射 さ れ る こ と に よ り 、
C - H結 合は 切 断 し 、 遊離 ラ ジ カ ルが生 じ 、 ま た 水素
が遊離 し てa結局架橋構造がで き る 。 照 射 ポ リ エ チ レ
ン は 溶解性 を 減 じ 、 融点 は 上昇 し 、 抗張力 は 増加 し
か た く な り も ろ さ を 増す と い わ れ て い る 。 本実験に
お い て も 、 照射量の増加 に し た が っ て か た く な り 、
融点 が上昇す る 傾 向 がみ ら れ 、 ま た 密度 が増 す こ と
が わ か っ た 。 す な わ ち 放射線照射に よ り 結 品 化度が
大 き く な る と 考 え ら れ 、 照射試料 の 熱伝 導率が未 照
射試料 よ り も 高 く な る こ と が考 え ら れ る 。 実験結果
は 約65"C 付近以下 で は 照射試料 の 熱伝 導率が未照射
試料 よ り も 大 き く 現 わ れ て お り 、 65"C 付近以 上 で は
逆 に な る 傾 向 を 示 し た 。 こ れ は 放射線照射に よ り 架
橋 を 起 こ し 結 晶化度 は増加 す る が、 か た く な り 、 融点
が上昇す る こ と に よ っ て 軟化温度領域が未 照射試料
よ り も 高 温側 に 移動す る た め と 考 え ら れ る 。
国ω
日U・」・E
\日604
Jヘ
tOC 
図 - 6 ジ ュ ラ コ ン 、 ポ リ プ ロ ピ レ ン
図 6 に ジ ュ ラ コ ン ( ホ ル ム ア ル デ ヒ ド と エ チ レ
ン オ キ シ ド の 共重 合) 、 お よ び ポ リ プ ロ ピ レ ン の平
均温度 と 熱伝導率の 関係 を 示す。 い ず れ も 熱伝導率
は 無定形自 分 fー よ り も 高 〈 、 そ の 放射線効果 は ジ ュ
ラ コ ン の場 合 ポ リ エ チ レ ン と 同様の 傾 向 を 示 し 、 ポ
リ プ ロ ピ レ ン で は 無定形高分子 に 近 い 挙動 が み ら れ
fこ 。
以 上 、 実験結果か ら は い ず れの場合に も 我 々 の行
な っ た 測定温度範囲 内 に お い て は 、 本実験の 放射線
照射量 で は 熱伝導率に 大 き な 変 化 は 認め ら れ な か っ
た 。 さ ら に 広 い 範 囲 に わ た る 実験結果 が必要 で あ る
と 思 わ れ る 。
5 . 結 言
高分 {
熱伝導率に つ い て 、 平均温度25"C か ら 85"C ま での 範
囲 で 実験 を 行 な い 次の よ う な 結果 を 得 た 。
( 1 ) 、 無定形高分子材料 の 熱伝導率は 温度 の 上昇 と と
も に 大 き く な る 傾 向 に あ る 。
(2)、 放射線照 射 に よ り 架橋 を 起す 無定形高分子では
照射試料 の 熱伝導率 は 未照 射試料 よ り も 二 次転移温
度付近か ら 上昇率が小 さ く な る 傾 向 に あ る 。
(3) 、 結 晶性高分子材料 の 熱伝導率は 温度 の 上昇 と と
も に 減少 し て い く 。
(4) 、 放射線照射に よ り 架橋 を 起す 結 品 性高分子では
照 射 量 の 増 大 に し た が っ て 結 晶化度が増加す る た め
未照射試料 よ り も 熱伝導率 は 大 き く な る 。 し か し 、
軟化点付近か ら は 逆 に な る 傾 向 を 示す。
本研究は 昭和47年 8 月 25 日 、 日 本機械学 会北|津信
越支部 金沢地方 講演会で発表 し た も の で あ る 。
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多孔質材料 の 熱伝達
( 第 I 報、 多孔質金属 円 筒 の 冷却効果 )
井村 定久 ・ 竹越 栄俊
Heat T ransfer  in Po rous Mater i al s 
( I s t  Repo rt ，  Col l ing Effe c t  in  Porous  M e t al Hol l ow Cyl inde r )  
S adahis a I M  URA E i syun TAKEG O S HI 
One of the answers to the eve r-increas ing demands for mater ial s abl e  to withstand very hi gh 
temperatures may be the use of porous mater ia ls  cooled by the f low of f lu id  under pressure 
through . the capi l l ary passages ins ide the metal .  
Exper imental stud i es  of  heat t ransfer were carr i ed out in a porous metal  hol l ow cylinder whi ch 
gas fl owed ins ide .  By cons ide r ing the mechan i sm of the heat transfer i n  porous med ia  non-di 
mens i onal equati ons of t emperatures were dev巴l oped， and compared with the exper imental data. 
1 緒 言
近年工業 の 発達 と と も に 、 高 温耐熱材料 が ま す ま
す要求 さ れ る よ う に な っ た 。 こ れ に 答 え る た め に 、
新 し い 材料 の 開発 お よ び そ の 材料 を よ り 効果 的 に 冷
却 す る 方法 が望 ま れ る 。
ili'k、 鋼 、 青銅 、 ニ ッ ケ ル お よ び ス テ ン レ ス な ど の
金属粒子 を 焼結 し た 多孔質材料 は 、 以上の理由 で高
温熱交換器 、 タ ー ビ ン 翼 、 パ ル プ シ ー ト 、 ノ ズ ル お
よ び そ の他機械部品 と し て 、 そ の 利 用 分野 は し だ い
に 広 く な り つ つ あ る 。 多孔質材料 は そ の 内 部 に 流体
を 強制 的 に 流通 さ せ る こ と が で き る の で 、 一般 の 材
料 に く ら べ て そ の 冷却効果 は 著 し い 。
著者 ら は 多孔質金属 の 中 空 円 筒 の 試料 を 用 い 、 そ
の 内 面 を ヒ ー タ ー で一様 に 加熱 し 、 外面 か ら 空気 を
強制的 に 流通 さ せ て 冷却 実験 を 行 な い ‘ 理論式 と 比
較 し 多孔冷却 の 効呆 を 検討 し た 。
2 .  中 空多孔円筒の冷却
図 - 1 に 示 す よ う に 内半径r ， 、 外半径r2 の 円 筒形
多孔質試料 を 用 い 、 円 筒 の内 面 を 加 熱 し 、 円 筒 の 外
面 か ら 多孔質 の 穴 を 通 し て 流体 を 流通 さ せ 、 試料 を
冷却 す る 場合 を 考 え る 。 多孔質 内 部 の 国体 と 流体 の
熱交換 は 三 次元 に わ た り 非常 に 複雑 で あ る が、 熱 お
よ び流体 が半径方向 に の み 流 れ る 理想的 な 場合 を 考
え れ ば 、 問題 は 簡単化 さ れ る 。 ま た 多孔質 内 部 の 伝
熱 は 間 体 の 伝 導 の み に よ っ て 行 な わ れ る と 仮定す る 。
図 - 1 円 筒形 多孔質試料
にUAせ
一方Weinbaum と Whel l er ( l ) は 、 多孔質内部では固体
と 流体の温度がほ と ん ど等 し い こ と を理論的 に示 し
マ，~。
こ れ ら の仮定を用 い れば 、 多孔質円筒の内部お よ
び外部の温度分布は図 - 2 に示す よ う に な る 。 こ の
場合、 伝熱機構は二つの部分か ら な る と 考 え ら れ る 。
t � 
。
図 - 2 多孔冷却の伝熱モ デル
第ーの部分は固体を通 る伝導伝熱であ り 、 円筒の単
位長 さ に つ い て考え れば、半径rの面の微少長 さ drの
部分に単位時間当 り 蓄積 さ れ る 熱量dQlは
T ，d 
11fJ 的
研+ t一T
d14 fJ't 、Aπ 。，u一一門司d 
こ こ で
λ 叩; 多孔質試料の有効熱伝導率(kca l/ 冊 . h ・ .C )
t ; 多孔質試料の任意の点の温度 (.C )
で あ る 。 も う 一つの部分は固体か ら流体への熱交換
であ り 、 単位時間当 り の熱交換量dQ.は 次式 で表わ
さ れ る 。
dQ.=G C p  dt 
こ こ でF
G ; 冷却流体の円筒の単位長 さ 当 り 、 単位時間当
り の重量流量 (勿/m. h )
Cp ; 冷却流体の定圧比熱(kca l/勿 ・ .C )
であ る 。 定常な場合、 面体を伝導す る熱量 と 固体か
ら流体へ伝達さ れ る熱量が、 多孔質内部の任意の点
で等 し く な ら な ければな ら な い の でdQ l と dQ.は等 し
い。 そ れゆ え 、 式(1 ) 、 (2) よ り
d't ， d  t ， '" d t 
百戸+五+Cw tF=o、 ( rl �五T三五r. )
C 卸 =G Cp/2π À  .. 
と な る 。 い ま 、 境界条件 と し て
勺δ( 
、t'''tp』EiEB，
r=r1 で t=司 1、 r = r. で t = t .  
と し て式(3) を解けば次式の よ う に な る 。
仁 一 t ， 〆 J-." _J- 、 1 t _ ;'W�_ _" l ， w ( r -ÇW-rl ζ W )+ t 1  I " ' 1 H4) 
( rl 主計三五九) J 
つ ぎに試料に入っ て く る 冷却流体に お い て 、 流れ は
層流であ り 、 かつ伝熱は流体の伝導のみ に よ っ て行
な わ れ る と 仮定すれば、 流体の温度 を満足す る式は
式(3) と 同様に し て
d't ' ， dt ' ， <_ dt '  �、
官戸+d� +srd� = 0 、 � r. �五 T 三五 -) FD (
、Illit--EJ
sr =G Cp/2πλ f 
こ こ で
λ r; 冷却流体の熱伝導率(kca l/刑 . h ・ .C )
t ' ; 冷却流体の温度 (.C )
であ る 。 境界条件 と し て
r=-でt ' = t o ' 
( 1 ) 
r= r.でλ r • dt ' /dr=λ .. ' dt/dr 
と すれば 、 式(5) は次の よ う に な る 。
れ - t .，. _f "'_.. _ I-.t \ r.-.t ， . J 1 t ' = よ 2 九 九 一 ( �w -�f ) . r 一計 + t. ' ， I rt - !:o w -r2 - !. -W - l H6) 
� r. 孟r<-) j 
上式に お い て 、 r=らの と き t ' = t; と し 、 ま た境界温
度ら と t � を等 し い と 仮定すれば 、次式の よ う に な る 。
w 、、‘1aF''hr
-
' nu aι + ' nv 一一2 at ( 7) 
式(7) を 式(4) に代入すれば
Ft= (討 cw (ゆ (8) 
(2) と な る 。 ま た式(8) に お い て r=ηの と き 、 t =らであ る か
ら
日上= (訪 tw (9) 
と な る 。 こ こ で 、 式(8) は 多孔質内部の温度分布 を表
わ し 、 式(9) は外面の温度分布 を表わ し て い る 。 多孔
質円筒の平均温度 t は次式の積分か ら計算で き る 。
t =去三 J VT 。。
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ゆ え に
ιニヰ士一」一一 一_1 _ 1  _ ('!.l\ 'wーれ い
t ， - t � - 1;.. + 1 r. -r， \ "  \r. J " )  
( 1;.. 宇 1 ) H1 1) 
=trloge た ， ( ふ = 1 ) 
と な る 。
。 向
同
。 0 .4 0 .6 ・
r， /r， 
図 - 3 ふ と ら/r. に よ る 円 筒 外面 の 温度分布
0 . 4 0 .6 
図 - 4 円 筒 内 部 の 温度分布 と 平均 温度
( r，/r， =O . g の 場合)
図 - 3 は 式(9) の 温度分布 を η/r. と ら に 関 し て 示 し
た も の で あ る が、 温度分布 が r，/r. と ふ に よ っ て 大 き
く 変化 す る こ と が わ か る 。 ま た 、 図 - 4 は 式(8) で示 さ
れ る 円筒 内部の 温度分布 と 、 式(1 1) の 平均湿度分布 を 示
す が、 こ の値 は 1; .. と Tの ほ か に η / ら の f直 に よ っ て き
ま る し た が っ て 後 ほ ど の 実験値 と 比較 す る た め に
r，/r. =0 . 9 の 場 合 を 示 し で あ る 。 図 の 実線 が 温度分
布 を 表 わ し 、 破線 が平均 温度 分布 を 表 わ す。
図 か ら 明 ら か な よ う に 1; .. が大 き く な れ ば 、 円 筒 内
部 の 温度 t が初 温度 t� に 近づ き 、 内部 が よ く 冷却 さ れ
る こ と カ霊 わ カ‘ る 。
3. 実験装置 お よ び方法
実験 に 用 い た 中 空 円筒 の 試料 と し て 、 長 さ 400棚、
内径54棚、 外径60酬の焼結金属 製 の も の を 用 い た c
こ れ は青銅 の 粒子 を 焼結 し て 作製 し た も の で あ り 、
粒子径 の 異 な る 二種類 を 用 い た 。 そ の物性値 は 表 -
1 に 示 す 通 り で あ る 。
表 -1 実験試料 の物性値
試料
No. 1 
No. II 
有効熱伝導率
向( Kcal /m ' h ' "C ) 
1 . 7  
3 . 0  
図 - 5 に 実験装置全体 の 概略 の 配置 を 示 す。
冷却流体 と し て 空 気 を 用 い 、 空 気 は 圧縮機 か ら 送 ら
れ 、 冷却器 お よ ぴ ド レ ン セ パ レ ー タ ー を 通 っ て 水滴
や不純物 が除 か れ 、 か つ 一 定 温度 に 保 た れ る 。 つ ぎ
水出 口
巨石1 1プ �L.--ー竺ア
l圧縮欄 V可 Lニニ一二L1L
図 - 5 実験装置全体 の 配置 図
に 減圧弁 で減圧 さ れ 、 オ リ フ イ ス を 通 っ て 装 置 本体
に 入 り 、 試料 を 冷却 す る 。 オ リ フ ィ ス 、 庄 力 計 お よ
び温度計 で 空 気 の 正確 な 重量流量 を 知 る こ と が で き
る 。
図 - 6 は 装置本体 の概略 を 示 す。 図 の 円 筒形密閉
タ ン ク の 中 央 に 円 筒 試料 を 固 定 し 、 そ の 中 心部 に 加
熱用 の 棒状 ヒ ー タ ー を 取 り 付 け 、 放射 に よ っ て 試料
の 内 面 を 加 熱 し た 。 長 さ 方 向 の 熱移動 を な く す る た
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を 変 え 、 ま た 供給熱量 を 変 え て 行 な っ た 。
実験試料 の 厚 き は 3 酬 と か な り 薄 い の で 、 そ の 表
面 の 熱電対の 取 り 付 け 方 に よ っ て 、 温度 測 定 は か な
り の 誤差 が あ る と 思 わ れ る 。 著者 ら は こ れ ら の 点 に
関 し て 十分注意 し た が 、 あ る 程度 の 誤差 は さ け ら れ
な い と 思 わ れ る 。 ま た 装置 が立形 で あ る た め 、 上下
方 向 に 対流 が発生 す る と 思 わ れ る 。 こ れ ら に 関 し て
今後検討 す る 予定 で あ る 。
実験結果お よ び考察
冷却効果 を 調 べ る た め に 、 無次元 量 ( t2- t �) /(  t， -
t'o ) の 値 を 実験 で得 た 。 図 一 7 は 試料 I の 実験値お
よ び理論値 を 示 し 、 図 - 8 は 試料 II の 結果 を 示 し て
い る 。 こ れ ら の 図 の 実験値 は 、 内側 か ら の供給熱量
一-一 理論値
--0-ーー Q =1500Kca l /m・h \
-田- Q =700 n 
4 .  
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め に 、 ヒ ー タ ー の 両端 に 補助 ヒ ー タ ー を 取 り 付 け た 。
空 気 は 試料 の 外面 か ら 半径方 向 に 向 っ て 多孔質 の 穴
に 入 り 、 多孔 質 内 部 で熱せ ら れ 、 内側 か ら 大気 中 へr
放 出 さ れ る 。 空 気 お よ ぴ試料 の 内 外面 の 温度 の 測 定
は 、 す べ て 0 . 2酬の 銅 ~ コ ン ス タ ン タ ン 熱電対 を 用 い 、
そ の 起電 力 を 電位差計 で測定 し た 。 ま た 装置 が定常
に な る の を 確 か め る た め に 、 多点 式記録計 を 用 い て
温度 お よ び流量 を 記録 し た 。 円 筒 の 外面 か ら 入 る 空
気 の 初 温度 比 を 測定 す る た め に 、 移動 で き る 棒 に 熱
電対 を 取 り 付 け 、 試料 の 外面 か ら 数セ ン チ 離れ た 数
か 所 の 温 度 を 測定 し 、 そ の 平均値 を と っ た 。 試料 の
内 、 外面 の 温度 は 、 円 筒 の ほ ぼ 中 央 に お い て 、 内 、
外面 と も そ れ ぞ れ 四 点 づ っ 熱電対 を は ん だ付 け し て
測 定 し 、 そ の 平均値 を と っ た 。 ま た 試料 の 両端部 に
熱電対 を 取 り 付 け 、 円 筒 の 長 き 方 向 に 温度 勾配 が な
い よ う に 補助 ヒ ー タ ー を 調節 し た 。 実験 は 内側 か ら
の ヒ ー タ ー の 供給熱量 お よ び流量 を 一 定 に 保 ち 、 定
常 に な っ た の ち 温度 測 定 を 行 な い 、 つ ぎ に 順次流量
/:w 
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Q を 一 定 に 保 ち 、 流量 G を 変 え て ん 、 t 2 、 t � を 測 定 し
縦軸 に ( t 2- t 'O) / ( t ， - t �) 、 横軸 に ふ を と っ た も の で あ
る 。 ι は 比熱 、 熱伝導率 が一定 で あ る か ら 流量 に 比
例 す る 。 ま た 理試値 は 式(9) の 右 辺 か ら 計算 し た 値 で
あ る 。
図 - 7 か ら つ ぎ の よ う なーこ と が わ か る 。 Q が一定
の場合、 心 の増 大 と と も に ( t 2- t � ) / ( t ， - t 'O) の値 は 減
少 し 、 多孔質試料 の 冷却効果 が大 き く な る こ と を 示
し て い る 。 こ れ は 理論値 と 同様 の傾向 に あ る 。 つ ぎ
に Q が変化 し た 場合、 任意 の ら で はQ が大 き い と
( t 2- t � ) / ( t  ， - t �) の 値 も 大 き く な る こ と が わ か る 。 ま
た ら の 増 大 と と も に 図 の 曲 線 の 減少率 は 、 実験{直 の
方 が理論値 よ り も ゆ る や か に な る 傾向 に あ る 。 理論
式 で は ( t 2- t �) / ( t  ，- t 'O ) の値 は ( r，/r2 ) !:wで あ る か ら 、
こ れ は ふ の み に よ っ て き ま り Q に は 無 関係 の は ず で
あ る 。
こ れ ら の 理由 と し て 、 理論式 で は 多孔質 の 表面 お よ
び内部 で 、 固 体 の 温度 と 流体 の 温度 を 等 し い と 仮定
し た の で あ る が 、 実際 に は 回体 の 温度 が流体 の 温度
よ り も 高 〈 、 と く に 流体 の 入 口 面 で著 る し い と 思 わ
れ る 。 そ し て 流量 の 増 加 、 供給熱量 の 増加 と と も に
そ の差 は 大 き く な る と 考 え ら れ る 。 そ れ ゆ え 、 t 2 の
実測値 が理論的 に 仮定 し た 温度 よ り も 高 く な り 、
( t 2- t �) / ( t ， - t 'O) の 値 は 供給熱量 の 増加 、 流量 の 増 大
と と も に 大 き く な る と 思 わ れ る 。
図 - 8 の 試料 II に つ い て も 同様 な こ と が い え る 。
試料 I と II は多孔質 の粒子径 が そ れ ぞ れ異 な っ て い
る が 、 両者 を 比較 し た 場合大差 が認 め ら れ な か っ た 。
し か し 粒子径 が大 き く 異 な る 場合 に つ い て は 差 が出
る と 考 え ら れ 、 今後実験 す る 予定 で あ る 。
5 . 結 論
( 1 )  多孔冷却 に よ り 無次元 量 ( t 2-t � ) / ( t ， - t �) は 、
無次元量ふ ( 流量 に 比例 す る ) の 増大 と と も に 減少 し
冷却効果 は 流量 に 比例 し て よ く な る 。 理論値 と も ほ
ぼ一致 の傾向 に あ る 。
(2) 供給熱量 を 大 き く し て 試料 の 温度 を 高 め た場
合、 ふ が一定 な ら ばQ の 増加 と と も に ( t 2- t � ) / ( t ， ­
t �) の値 も 大 き く な る 。 こ れ は 主 と し て 、 試料 内 部 お
よ び表面 に お い て 、 実際 に は 固 体 と 流体 に 温度差 が
あ る か ら と 思 わ れ る 。
(3) 多孔質 の 粒子径 が異 な っ て も 本質的 に 実験結
果 に 差 が認 め ら れ な か っ た。
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レ ー ザ 反射光 に よ る 表面形状の 測 定
( 第 2 報)
一平削 あ ら さ 標準面 に よ る 回折一
加藤 正 ・ 伊藤 紀 男
Measurement of Surface P rof i l e  by  the 
Refl ect ion of H e -Ne L aser  ( 2nd Report ) 
-Di ffrac t i on from Surface  Roughne s s  Refe rence 
Spec imens worked by Plan ing 一
Tada shi  KAT O ・ Nor i o ITO 
If worked metal -surfaces are i l l  uminated straight by the l ow power He -Ne Laser， character i ­
st ic  refl ect i on patte rns appear， which are indi s t inct as far as the usual 1 i ght source i s  conce rned. 
This  fact i s  caused by the reason that the surfaces  are covered wi th many smal l faces distributed 
at random. Authors al ready po inted out that i t  was abl e to measure the three -dimensiona l  surface 
profile from those patterns. Then interfer巴nce fr inges by diffract i on were found in  the case of 
some surface roughness  spec imens worked by pl aning on account o f  the per i odic a r r angement o f  
t r iangular grooves. The present paper describe s  about the exper imental ver i f i ca t i on of d i ffract i on 
theory o� photograph ic  recordings of diff racted spectrum obtained by each surface. 
Consequent ly， we made sure that i nterference fr inges appeared c l early or sc a r c e l y  according 
to  the s i ze  and unevenness on the s l opes of t he t r iangular grooves .  
1 . 緒 言
加工法 と そ の加工面 の 機械的機能 を 考 え る 場合、
加工面 の 幾何学的 お よ び物性的 な 立場 か ら 表面形状
や諸性質 を 論ず る こ と に よ っ て 両者 の 関係 が は っ き
り 確立 き れ る こ と は よ く 知 ら れ た こ と で あ る 。 前報
で は 加工面 の 幾何学的形状誤差 の 一部 で あ る 、 表面
の微細 な お う と つ を 対象 と す る 表面 あ ら さ を 表示 す
る た め の 一 つ の 重要 な 要素 で あ る 、 山 の傾 斜 の 分布
状 態 の 測 定法 に つ い て 報告 し た (1) 。
加工表面 の お う と つ の傾斜角 の 測 定 に 関 し て は す
で に い く つ か の研究が発表 さ れ て い る 。 最近 の も の
で は塚田 ら が二平面接触部の 弾性変形 に 関 し て 表面
お う と つ の 突起 を 三角 形 で近似 し 、 傾斜 の 算 出 法 を
平面研削加工面 に つ い て 解析 し て い る (2) 。 一 方 、 蓮
沼 ら は 変 角 光度計 を 用 い て 表面 か ら の 反射光分布 を
測定す る こ と に よ り お う と つ の傾斜角 分布 を 求 め た
り (3) 、 触針電気拡大式表面 あ ら さ 測 定機 を 改良 し て
平均傾斜角 を 直読 す る 方法 を 考案 し て い る (4) 。 こ れ
ら は い ず れ も 特殊 な 装置 か あ る い は 面倒 な 計算 を 必
要 と し 簡単 に 求 め る こ と は でき な い 。 こ れ に 対 し て
指向性 が非常 に 優 れ て い る と い う 特性 を 生 か し て 、
光源 に 小 出 力 のHe-Ne レ ー ザ光 を 使 用 し 、 こ れ を 加
工面 に 直接投射 す る と 、 従来 の 光源 で は は っ き り し
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な か っ た 特徴 あ る 反射像 が 簡単 に 得 ら れ る 。 そ れ
は 表面 に 存在 す る 種 々 の 傾 き を も っ た 微小平面 に 起
因 す る も の で 、 そ の 反射像 か ら 三次元的 な 表面形状
( 特 に 傾斜角 の 分布状態 ) の 測 定 が可能 で あ る 。
前報 で は 平削加工面 と 研削加工面 に つ い て 実験 を
試 み た 。 そ の 際 、 平 削 面 の よ う に 表面 に 周 期 的 な 形
状 を も つ も の に 回 折 に よ る 干渉像 と 思 わ れ る も の が
い く つ か 表 わ れ た 。 本報 で は そ の 点 に つ い て さ ら に
検討 を 加 え た も の で あ る 。
金属 面 か ら の 反射光 の 回 折現象 を 取 り 扱 っ た 研究
は 虹 面 の 研究 と し て な さ れ て い る 。 藤本 ら は 回折理
論 を ダ イ ヤ モ ン ド 切 削 に 適用 し 、 断面 曲 線 が三 角 波
形 の 連 な り と 仮定 し て 理論的 、 実験的 に 考察 を 加 え
き ら に 三角 波形 の 斜面 の 微細形状 の 大 き さ と 虹面 の
種類 と の 関係 を 実験的 に 検討 し て い る (5) ， (6) 。 斉藤 ら
は 仕上面断面 曲 線 が正弦波形 を な す と 考 え 、 そ の場
合の 虹面現象 を 解析 し 実験的 に 確 かめ て い る (7) 。 筆
者 ら は そ の 取 り 扱 い 方 4去 と い う 点 で前者 の 考 え 方 を
適用 し 、 平 削加工面 の 断面 曲 線 は 三角 溝 が規則正 し
く 配列 し て い る と し て 解析 を 行 な っ た 。 そ の結果 、
三角 溝 の 大 き さ や形状 に よ っ て 反射光 が強 く 表 わ れ
た り 、 回折 に よ る 干渉像 が表 わ れ た り す る こ と を確
か め た 。
2. 平削加工函 に よ る 光の 回折
前報 と 同様 に 平削加工面 の 断面 曲 線 が周 期 的 に な
ら ん だ三角波形 を な す も の と し 、 し か も そ の 三 角 形
の 山 ( 条線 ) が平行 に ひ か れ 、 斜辺 の 長 さ が等 し い と
仮定す る 。 図 - 1 の よ う に 条線 に 垂直 な 断面 を 考 え
X X 
型 入射光回折光
B 
図 - 1 光 の 回 折
A 点 か ら 加工面 の 平 均 平 面xx と 平行 に 座標軸z を 、
そ れ に 垂直 に 座標軸u を と る 。 こ れ に Rowl and の 理論
を も と に し た 平面 回折格子 の 回折 ス ベ ク ト ル 強度分
布 の 式 を 適用 す る 。 三角波形 の ピ ッ チ (溝 の 間 隔 ) は
回折理論 に よ る 格子定数ω に 等 し く 、 こ れ に 波長 l の
光 が平均平面 に 対 し て 入射角 。 で投射 さ れ た と き の
反射回折光の 方 向 を ψ で 表 わ す。 こ の と き 三角 波形
の 各点 か ら の 回折 に よ る 位相差 の み を 考慮 し た 反射
回折光 の 強度 ん は 次 の よ う な 式 で与 え ら れ る (8) 。
J . πu (μ -mλ ) '1' f ( u 2十 万 ) ( m 十ば ) 下ん = [ 2 � s i n�一一一一一 I � \ - "， ; >". ，..， � ， I l >> l ll l ) l ( μ -mλ ) ( μ +m' λ )  ) 
( 1 )  
こ こ で
N : ス ベ ク ト ル 次数 ( 0 次 の 線 に 対 し て 入射光 と
同 じ 側 に あ る 線 を 正、 反対側 を 負 と す る 。 )
μ =s inθ +s in ψ =Nl /ω 
入 =cos B +cos ψ
m 三角波形 の 一 つ の 辺 の傾 き でy = - m x  ( た
だ し m > O ) を 満 た す。
が : 三角 波 形 の他 の 辺 の傾 き でy = m' ( x 一 ω) ( た
だ し m' > O ) を j荷 た す 。
u : B 点 の z座標 で ωm' /( m +m' ) で あ る 。
実験 に 使用 し た 試料 は 前報 と 同 様平削加工の 表面
あ ら さ 標 準 片 で標準 菌 の 形状 は 平面 で あ る 。 前 報 に
お い て 反射像 の 中 に 回折 に よ る 干渉像 と 思 わ れ る も
の が表 わ れ て い た 8 個 の 試料 に つ い て 実験 を 行 な っ
た 。 平削加工用 の あ ら さ 曲 線 は 一 般 に 同形 の二等辺
三角 形 の 山 が規則 正 し く 一列 に な ら ん だ も の で 、 山
の頂角 は 140" -165" で あ る 。 計算 に 必要 な 各試料 の 定
数値 を 求 め る た め に 、 触針式 の 表面 あ ら き 計 (Talys
urf 3 型 ) を 使 用 し た 。 縦 と 横 の 倍率比 を で き る だ け
小 き く し て 拡大記録 さ れ た 断面 曲 線 か ら 最大高 さ あ
ら さ (Rmax) と ピ 、ソ チ ( ω) を直接読み取 り 、 そ れ ら を用
い て三角形の斜辺の傾 き (m，m' ) お よ び摘 き 角 ( LA， ど
C ) を計算 し た。 表 - 1 に そ の結果 を示す。
試料N O Rmax ピ ソ チ ω 斜辺{頃角 斜辺{頃 きm=m'ζA= ζC 
l 1 . 1 μ 40 μ 4 0 00' 0 ， 0663 
2 1 . 3  14 100 30' 0 . 1856 
3 2 . 3  60 5 0 00' 0 . 0875 
4 2 ， 7  60 70 30' 0 ， 1317 
5 5 . 6 100 70 30 ' 0 . 1317 
6 8 . 0  120 90 00' 0 . 1584 
7 12 . 0  180 9 0 00' 0 ， 1584 
8 20 . 0  240 1 1 0 00' 0 . 1944 
表 1 試料 の 形状
可，ょに1v
投射光 の 入射角 は 計算 を 簡単 に す る た め に 垂直 入
射 ( 8=0) と し 、 ( 1 )式 を 用 い て 機械的 に 計算 す る 。 各
次数 で の 回 折光 の 強度 は 百分率 で求め た 。 図 - 2 に
jj [ i i l ; i l 
j l 1 NO.3 j [ 1 NO.' 
% % j l 0.5 J  ;， � 肌6 i 
1 胤 Ì �� 0.8 j 
図 - 2 回 折理論 に よ る 計算結果
( 縦軸 : 反射光強度 横軸 : 回 折角 )
そ の 結果 を 示 す 。 試料 l と 2 は 14個 の 次数 に つ い て ，
他 の も の は 8 -10個 の 次数 に つ い て 計算 し た も の で
あ る 。 試料 は左右対称 な 二等辺三角 形 で あ る と 仮定
し で あ る こ と か ら 、 そ の 回 折光 の 分布 も 左右対称、 に
な る た め 図 に は そ の 一方 の み が示 し で あ る 。 各試料
と も 三角 波形 の 斜面 の傾 き に 対 す る 正反射方 向 に 近
い と こ ろ に 回折 ス ベ ク ト ル が集 ま っ て い る 。 た と え
ば 、 試料 1 で は 断面 曲 線 の か た ち か ら 斜面 の傾 き が
3.50 ' で あ る か ら 入射光 は 斜面 に 対 し て 3ち0 'の 入射角
を と る こ と に な り 、 そ の 正反射光 の 方 向 は 入射光 か
ら 140 ' の傾 き を も っ て 反射 さ れ る 。 計算 に よ る と 7"
40'付近 の6.30 ' -8.30 'の 聞 に 値 を も っ左右対称 な ス ベ
ク ト ル を 加 え 合 わ せ る と 全体 の 強 き の お よ そ 89% の
回 折光 が集 中 し て い る こ と に な る 。 ス ペ ク ト ル の広
が り は ピ ッ チ の 大 き さ に 関係 し 、 ピ ッ チ が小 き く な
れ ば ス ベ ク ト ル 間 隔 は 広 が り 、 ピ 、y チ が大 き く な る
と ス ベ ク ト ル 間 隔 は 小 き く な っ て い る 。 試料 2 は ピ
ッ チ が14μ と 小 き い た め ス ペ ク ト ル の 分布 も 他 の 試
料 と 比較 し て 広 い範囲 に 分布 し て い る 。 ( 2' . 土3.以 内
に 88% ) 。
3. 測 定 方 法
反射 回折光 を 記録す る た め の 装置 は 図 ー 3 の よ う
な 配置 で あ る 。 光源 に は 前報 と 同 じ 小 出 力 のHe -Ne
vL snu
一nu
L : He -Ne レ ー ザ T : 試料
s : 絞 り ( 1 . 5 世 ) F : フ ィ ル ム
図 - 3 実験装置
レ ー ザ (波長λ =6328 Å、 出 力 0 . 5mW 以上) を 使 用 し
た 。 ビ ー ム 径 (1 /e 2) は 約 1 . 2 棚 で ビ ー ム の 広 が り は
約0 . 8mrad で あ る 。 フ ィ ル ム に は カ ビ ネ 判 ( 11 . 8 X
16 . 3om) の シ ー ト フ ィ ル ム を 用 い た 。 試料表面 か ら
フ ィ ル ム ま で の 距離 は 試料 2 が 310mm で あ る ほ か
は す べ て 1000m刑 と し た 。
回折角 ψ を 実験 的 に 求 め る た め に は 試料面 か ら フ
ィ ル ム 面 ま で の 距離 お よ び入射光点 か ら 回折像点 ま
で の 距離 を 測 定 し 、 そ の 比 がtan ψ に な る こ と か ら 計
算値 と の 比較 を 行 な っ た 。 前報 の 実験 で は 入射角 を
約79。 と し た と き の 回 折像 で あ る が、 入射角 を 加工面
の 条線 に そ っ て O .か ら 少 し ず つ大 き く し て い っ た と
き 、 垂直入射 の と き に 観測 さ れ た 回折像 が漸次移動
し 、 入射角 が約79 。に な っ た と き の 回 折像 と 一致 す る
こ と か ら 垂直入射 の場合 を 論 ず る だ け で十分 で あ る r
4 .  結果 と そ の検討
実験 で得 ら れ た 値 を 実測値ψ' と し て 、 前項 で求 め
た 計算値ψ と と も に 表 ー 2 に 示 す。
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試料NO
ス ベ ク ト rþ 中! | ψ一ψ' 1 平均平面 試料NO ス ベ ク ト 中 ψt | ψ一ψ' 1 平均平面ル強度 の傾 き ノレ強度 の傾 き
2 . 7% 5 ' 21 ' 6 ' 17 ' 56 ' 0 . 1  % 10' 25 ' 1 3 ' 46 ' 3' 21 ' 
1 . 4 6' 07 ' T 08 1 '01 ' 1 . 7  13' 04' 16' 1 1 3'07 ' 
15 . 1  6 ' 53 ' 8' 05 ' 1 ' 1 2 ' 2 . 0  15' 44 ' 18' 33 ' 2'49 ' 
1 18 . 8  7 ' 39 ' 9 ' 02 ' 1 '33 ' 42 2 12 . 1  18' 27 ' 21 " 29 3"02 1 '30 ' 
1 0 . 6 8' 25 ' 9 ' 55 ' 1 " 30 25 . 1  21 ' 12 ' 24" 00 2"48 
0 . 3  9 ' n ' 10' 55 ' 1 '44 ' 6 . 8  24" 00 26' 43 ' 2'43 ' 
1 . 0 9 ' 58 ' n ' 48 ' 1 '50 ' 0 . 2  26 52 28" 53 2"01 
1 . 5 8 ' 30 ' 9 ' 09 ' 39 ' 1 . 3  14 '  02' 13' 20 ' 42 ' 
4 . 1  9 ' 06 ' 9 ' 46 ' 40 24 . 3  14' 40 ' . 13' 56 ' 44 ' 
2 1  3 9 ' 43 ' 10' 22 ' 39 ' 20 4 15' 17 ' 14 ' 35 ' 27 . 2  16 . 9 42 ' 
14 . 2  10 ' 20 ' 10 ' 59 ' 39 ' 1 . 8  15 ' 55 ' 15 ' 1 3 ' 44 ' 
0 . 1  14 '  13 ' 14 ' 18 ' 5 ' 1 . 8  17 ' 30 ' 18' 31 ' 1 '01 ' 
8 . 7  14 '  36 ' 14 ' 4l ' 5 ' 18 . 3  17 ' 47' 18' 50 ' 1 "03 
5 28 . 9 14 ' 58 ' 1 5 ' 04 ' 6 3 ' 6 27 . 0  18' 08 ' 19' 08 ' 1 '00 '  3 1  
12 . 3  15 ' 21 15 ' 26 ' 5 2 . 0  18' 27 ' 19' 27 ' 1 "00 
0 . 0  15 ' 43 ' 15 ' 48 ' 5 0 . 9 18' 41 ' 19 '  48 ' 1 '07 ' 
0 . 5 17 ' 44 ' 18' 00 ' 16 ' 0 . 2  21 ' 40 ' 18' 22 ' 3' 18 ' 
43 . 0  17 ' 56 ' 18' 13 ' 17 ' 8 . 7  21 ' 49 ' 18' 3 1 ' 318 7 
5 . 7  18 ' 09 ' 18'26 ' 17 
9 
8 20 . 6 2 1 "  5 9  18' 4 1 ' 3 ' 18 ' 1 '39 ' 
0 . 1  18 ' 22 ' 18' 41 ' 19 ' 1 5 . 2  22' 09 ' 18' 50 ' 3 " 19 
3 . 1  22" 1 8  18' 59 ' 3 " 1 9  
表 - 2 CjJ と ψ と の 比 較 お よ び試料 の 傾 き ( 入射 角 。 =0' )
図 - 4 (a ) - (h ) は そ れ ぞ れ試料 1 - 8 の 回 折 ス ベ
ク ト ル 写真 て映 あ る 。 各試料 と も 写真 の上方 に 計算結
果 に よ る 回折角 ψ と そ の 強度 ( % ) お よ び そ の位置 を
直線で示 し 、 下 方 に は フ ィ ル ム 上 の 回折像 の 実測 回
折角ψ J と あ ら さ 計 に よ っ て 得 ら れ た 断面 曲 線 を 示 す。
表 - 2 よ り 計算値 ψ と 実測値ψ' と を 比較 す る た め
に そ の 差 の 絶対値 を と っ て み る と 、 試料3、 4 、 5 、 7
は 各値 と も l 。 以 内 で あ る が 、 試料 1 、 2 、 6 、 8 は お
よ そ 1' -3' 余 り の 差 が み ら れ る 。 試料 5 に つ い て は
計算値 と 実験値 が ほ ぼ一致 し て い る と 考 え て よ い 。
計算 に よ っ て 得 ら れ た 最大強度 ( % ) を と る 回折像点
と フ ィ ル ム 上 の 回折像 の 中 で最 も 強 〈 回 折光 を 受 け
て い る と 思 わ れ る 点 を 基準 に し て 、 各強度 ご と の ズ
レ の 角 度 を 比較 す る と 、 各試料 に つ い て は ぽ一定の
値 を も つ こ と が わ か る 。 こ れ は 各 回 折 方 向 が計算値
よ り 全体 に 一定方 向 に ズ レ を 生 じ て い る の で あ り 、
試料の 平均平面 (XX ) が入射光 に 対 し て 垂直方向 よ
り わ ず か に {頃 い て い る こ と に よ る も の で あ る 。 そ の
値 は | ψ ψ '1 /2 で あ る 。 表 - 2 の 試料 ご と の最後
の欄 に そ の 値 の 平均値が示 し で あ る 。 フ ィ ル ム の位
置 を 入射光軸 に対 し て 反対 の 側 に 移 し 、 同 じ 条件 で回
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折f象 を 撮 っ て み る と 、 回折角 の ズ レ の 方 向j が逆 に な
る こ と か ら も こ の こ と は石室 か め ら れ て い る 。 し た が
っ て 、 こ れ ら の 差 は 試料 の 取 り 付 け に よ る 誤差 と 考
え て よ い 。
以上の こ と か ら 、 定量的 に も ほ ぼ実測値 と 一致 す
る こ と カぎ わ か る 。
5 . 結 論
平削 の よ う に 切 刃 の 条線 が規則 的 に な ら ん だ加工
面 の傾斜角 の分布状 態 を 、 指 向 性 の優 れ た レ ー ザ光
の 反射像 か ら 測 定す る 場合、
1 . 断 面 曲 線 が連続的 に な ら ん だ三角 波形 を な し
て い る と 、 三角 波形 の 回 折格子 的 な 現象 か よ り 、 回
折 に よ る 干渉像 が表 わ れ る 。
2 .  三角 波形 の ピ ッ チ が比較的大 き な も の ( ω >
100μ ) に つ い て は 回折光 の ス ベ ク ト ル 間 隔 が狭 〈 、
し か も 三角 波形 の 斜面上の 不規則 な お う と つ ( む し
れ ) な ど に よ り 干渉 が弱 め ら れ る た め 、 斜面 の 平均傾
斜角 を 測 定す る こ と が で き る 。
3 .  ピ ソ チ が小 き く 、 斜面上 の お う と つ が少 な い
も の は 回 折現象 が強 く あ ら わ れ る た め 、 傾斜角 の分
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布状態 を 求め る こ と は 困難 で あ る 。
日 本機械学会 ・ 精機学会新潟地方講演会 に て 発表
( 昭和47年 6 月 3 0 日 )
参 考 文 献
(1 )加藤 ・ 伊藤 : 富 山 大学工学部紀要 ， 23 ( 1 972 ) 55 
(2)塚田 ・ 阿武 : 日 本機械学会論文集， 37 -304 ( 昭
46 -12 ) 2387 
zu zu
(3ω)H 
10 ( 1957 ) 1 1 17 
(4)奈良 : 計量研 ニ ュ ー ス ， 14 -7 ( 1 966 ) 1 
(5)藤本 ・ 鮎沢 ・ 巣 山 : 精密機械 ， 32 -6 ( 1 966 )  31  
(6)藤本 : 精密機械 ， 37 -3 ( 1971 ) 20 
(7)斉藤 ・ 鴨川 ・ 佐 田 : 精密機械 ， 35 ー7 ( 1 96 9 ) 22 
(8)M. SEYA • K.GOTO : SCIENCE O F LI GHT， 5 
-3 ( 1 9 56) 1 19 
富 山 大学工学部紀要 第24 巻 1 ， 2 号 1973 
実験 を 中心に し た ス テ ィ ッ ク ス リ ッ プ現象に つ い て
明石 一 ・ 中 川 孝之 ・ 大住 剛
A n Expe r imental  S tudy o f  S t i ck S 1 ip  Mot i on 
Ha j ime AKA SHI . Takayuk i NAKAGAW A . T suyo s h i  O S UMI 
This  report d日 scr・ibes the  exper i mental resul ts  of  a c巴rta in s t i ck  sl  i p  mot ion. 
l は し カず き
油圧駆動 に よ る ス テ ィ ッ ク ス リ ッ プ現象 に つ い て
既 に 多 く の 理論や実験 に 関 す る 報告 (1 1 が あ る 。
摩擦特性 や 、 流量調節弁 と シ リ ン ダ の も つ 流量 一
圧 力 特性 の 非線形性 が、 こ の 現象 に 大 き く 影響 し て
い る と い う 観点 か ら 、 我 々 は 、 こ の 現象 を 非線形振
動論的 に 解析 し た 。 そ の 理由 は 、 従来 こ の 現象 に 対
す る 取扱 い か ら 求 ま る 解析結果 が 、 我 々 の 実験結果
と 振動数、 波形 お よ び振幅 に 対 し 、 そ の 特色 が著 し
く 異 な る こ と が わ か っ た か ら で あ る 。
本報 で は 、 我 々 が ス テ ィ ッ ク ス リ ッ プ の 波形 、 振
動数、 変位振幅 及 ぴ圧 力 差振幅 の 負 荷荷重 に 対 す る
影響 に つ い て 行 な っ た 実験結果 を 中 心 に 述 べ る こ と
に す る 。
2 .  実験装置及 び方法 と 結果
実験装置 の 概略 は 図 1 に 示 す 通 り で あ る 。 図 中
弁 は 手動調節弁 ( 不二越C FG 02-2 ) 又 は サー ボ弁 ( 東
測3F -7 . 5L -6 .0 ) の 何 れ か を 使用 す る 。
負 荷荷重 を 乗せ る テ ー ブ ル の摺動面 は 、 V溝 の 上
に 数個 の鋼球 を 介 し て テ ー ブ ル を 置 き 、 鋼球の 数 を
変 え て テ ー プール の 摺動状態 が変化 す る よ う に し た 。
テ ー フソレ の 摺動 は 図 の よ う に 、 ピ ス ト ン ロ ッ ド に 結
合 し た ピ ス ト ン の 動作 に よ る よ う に し た 。 各検 出 部
に つ い て は 、 ピ ス ト ン 変位 は 精密形 ポ テ ン シ ョ メ ー
業 京都大学工学部
図 - 1 実験装置概略図
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タ 一 、 又 は微少変位計 を 用 い 、 ピ ス ト ン 速度 は微分
演算器 Iz) を も っ速度計、 そ し て シ リ ン ダー 内部圧力
は 半 導体歪 ゲー ジ ( ト ヨ タ 工機PMS -5 ) を 用 い て 、 そ
れ ぞ れ の 機械量 を 電 気量 に 変換 し 、 こ れ ら 機械量 の
動作 の 時間 的変化 を 記録計 に よ っ て 計測 す る こ と に
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し た 。
今 、 我 々 が考 え る ス テ ィ ッ ク ス リ ッ プ現象 は 、 装
置 の種 々 な摺 動部 の 摩擦特性 や 、 ピ ス ト ン シ リ ン ダー
と 流量調節弁 の も つ 流量 一圧 力 特性 の 非線形 性が組
み 合 っ て 起 る こ と は す で に の べ た 。 な お 、 こ れ ら の
特性 に 関係 す る 機械的 な 物理量 と し て 、 供給圧力
( Pd-'} /cmr ) 、 負 荷 荷 重 ( M k; ) 、 流 量 ノ f ル フ、開度(q ) 、
泊 中 の 混入空気量 (V岬) 、 等 が考 え ら れ る 。 そ こ で
こ れ ら の 諸量 に よ っ て 、 こ の 現 象 が ど の よ う に 影響
を 受 け る か 、 実験 し た 結果 を 次 に 述 べ る 。
ピ ス ト ン シ リ ン グー と 流量調節弁 に よ る
圧 力 流量特性
こ の 圧 力 一流量特性 を も と め る た め 、 つ ぎ の よ う
2 - 1 
60 50 40 30 20 10 。
変位x( X ν100棚)
圧力差 と 変位 の 関係
46 36 26 16 6 。
負荷荷重( 勾 )
k と 負 荷荷重 の 関係
質量 と 摩擦特性 及 ぴ弁 の 流量特性 の 関係
ス テ ィ ッ ク ス リ ッ プ現象 は サ ー ボ弁 よ り 手動調節
弁 に よ る 方 が顕著 に 生ず る の で、 主 に 調節弁 に よ り
実験 を 行 な い 、 必要 に 応 じ て サ ー ボ弁 と 比較 を 行 な
う こ と に し た 。
速度 (v捌/ S ) に 比例 し た 電圧 を 横軸 に 圧 力 差 ( P
勾 /1Ym， ) に 比例 し た 電圧 を 縦軸 の 入 力 と し て こ の 現象
の位相面上 の 動作 を XY レ コ ー ダー て柳記録 し た 。 そ し
て 、 こ の 動作 の位相平面上 の 平衡点 の み を 記録 し 、
各点 を 結 ふ、 と 図 - 4 (a ) 、 (b )が も と ま っ た 。 図 に お い
て 、 負 荷荷重一定 の 平衡点 を 結 ん だ も の が摩擦特性
を 表 わ し 、 流量調節弁開度一 定 の 平衡点 を 結 ん だ も
一 回 一
図 - 2 ( h )  
60 
20 
図 - 3
2 - 2 
に 実験 し た 。
サ ー ボ弁 に 微小電流 ( i =0 -3 . 0mA ) を 流 し 、 シ リ
ン ダー へ供給す る 流量 を 変 え て 、 シ リ ン ダ一 両 室 の 圧
力 差 ( P k; /IYm' ) と 微小変位 (xmm ) の 関係 を も と め た 1
例 は 図 - 2 の よ う で あ る 。 こ の 時 の 速 度 は 非常 に 小
さ い 。 な お 図 2 に お い て(a )図 は 一定負荷質量 に 対
し サ ー ボ弁電流 を パ ラ メ ー タ と し た シ リ ン ダ圧 力 と
ピ ス ト ン 変位 の 関係 を も と め た も の で あ り 、 (b ) 図 は
一定サ ー ボ弁電流に対 し 負 荷質 量 を パ ラ メ ー タ と し た
圧力差 と 変位 の 関係 を 求 め た も の で あ る 。 図 -2(a) よ
り 電流 の 変 化 に 対 し て P -x曲 線 は ほ と ん ど 変 ら な い
か ら 、 (dp /dx ) は l に 対 し で ほ ぼ変 ら な い と 考 え ら れ
る 。 図 - 2 (b ) よ り 負 荷 の 増加 に つ れ て (dp /dx ) が増
加 し 、 変位 の 大 き い と こ ろ で はdp /dx =const な る こ
と が わ か る 。 負 荷 と (dp /dx) の 関係 を 変位0 . 36棚 の点
に 於 い て 図示 す る と 図 3 と な る 。 こ の 実験式 は 質
量 に 関 し て 増加関数 と 考 え る こ と が で き る 。
ま た 、 図 - 2 (a ) 、 図 - 2 (b ) か ら 明 ら か な よ う に 、
ピ ス ト ン 変位が小 さ い 時 と 大 き い 時 で は 曲線 の 形 が
異 る た め 、 圧 力 と ピ ス ト ン 変位 は 非線形性 を 有 す る 。
ピ ス ト ン変位は シ リ ン ダー に流 れ込 む 流量 と 関係 が
あ る か ら 図 2 (a ) 、 ら ) は 、 シ リ ン ダ と 流量調節弁 の
も つ圧 力 一流量特性 を 間 接 的 に 示 し て い る と 考 え ら
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(a ) 手動調節弁 (b ) サ ボ弁
図 - 4 摩擦特性 及 び流量特性
の が弁 の 流量特性 を 表 わ す。 こ の 図 - 4 (a ) か ら 調節
弁 の 圧 力 影響度 は サ ー ボ弁 に 比較 し て 非常 に 小 さ い
こ と が わ か る 。 す な わ ち 、 流量 の 大 き い 所 で は 圧 力
補償 の効果 が比較 的良 く き く が 、 流量 が小 き く な る
と 速度軸 に 対 す る 勾配 が 目 に 付 く 様 に な る 。こ れ は負
荷重量 が比較的大 き く な る と 供給油圧 と 圧 力 差 と の
差 が小 に な り 、 圧 力 補償 が行 な わ れ な く な る こ と が
影響 し て い る と 考 え ら れ る 。
2 - 3 負 荷荷重 と 変位 及 び圧 力 差振幅 の 関係
2 - 1 、 2 - 2 、 て負 荷荷 重 と (dp /dx ) 、 そ し て 摩擦
特性 、 お よ び手動調節弁 の 流量特性 な ど と の 関係 を
調 べ た 。 そ し て 、 こ れ ら の特性の か ら み 合 い と し て
ス テ ィ ッ ク ス リ ッ プ現象 が起 る と 我 々 は 考 え る 。 そ
こ で、 こ の 現象 が負 荷荷 重 と 変位 、 圧 力 差振幅 、 そ
し て 波形 の 聞 に ど ん な 関係 が あ る か を 述べ る 。 写真
一 1 は 、 負 荷荷 重 が 0 々 、 30 Ãf 、 60 々 の 時 の 現 象 の
1 例 を 示 す。
こ れ ら の 実験結果 か ら 、 変位振幅 、 圧 力 差振幅 に
イ寸 い て ま と め る と 図 一 5 が得= ら れ た 。 図 - 5 か ら 、
変位 、 圧力 差振幅共 に 、 負 荷 の 増加 に つ れ て 減少 す
る 傾 向 が見 ら れ る 。 ま た 、 ピ ス ト ン 変位振幅 は 流量
に よ っ て 余 り 変 ら な い こ と が わ か る 。 し か し 、 シ リ ン
ダ 一 両室 の 圧 力 差 の 振幅 は 流量 の 減少 と 共 に 増 加 の
傾 向 に あ る 。 こ の 負 荷 に よ る 振幅 の 減少 は 、 線形振
動論 で は 説明 で き な い こ と の 1 つ で あ る 。
2 - 4  質量 と 振動数 の 関係
油 圧駆動 に よ る ス テ ィ ッ ク ス リ ッ プ現象 に 関 す る
論文 に は 、 質 量 及 び摩擦 カ の 関数 と し て 現象 は 説 明
き れ て い る が、 詳細 な 実験 は さ れ て お ら ず 、 質量 に
よ っ て 振動数が減少 す る こ と が記 さ れ て い る 。 (3)
我 々 は 、 こ の 点 に つ い て 詳細 に 実験 を 行 な っ た 。
実験 の 1 例 は 写真 - 1 に 示 す 通 り で あ る 。
(a) 
) 司仏U( 
(c) 
写真 一 l
質量 に 関 し て 振動数( 周 期 ) を 整理す る と 図 - 6 の
よ う に な り 、 質量 の 増加 に つ れ て 振動数が増加 す る
こ と が わ か る 。 し か し 或 る 負 荷荷重以上 に な る と ス
テ ィ ッ ク ス リ ッ プ を 起 き な く な る 。 そ の 理由 は 、 負
荷荷重 が重 く な る と 、 ボ ー ル 1 個 の 支持す る 荷重 が
大 き く な っ て 、 摺動面 の 摩擦変化 が大 と な り 、 荷重
に 対す る 振動数の変化の よ う す が急変 す る 。 そ の た
め 、 実験 が困 難 と な る た め と 考 え ら れ る 。 そ こ で こ
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図 - 5 (b ) 変位振幅 と 負 荷荷重 の 関係
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図 - 6 (a ) ス テ ィ ッ ク ス リ ッ プ周 期 と 負 荷荷 重 の 関係
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図 - 6 (b ) ス テ ィ ッ ク ス リ ッ プ周 波数 と 負 荷荷 重 の 関係
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図 - 6 の 周 期(T) は 、 ピ ス ト ン 速度 の小 さ い 部分 と
速度 の 大 き い 部分の 時 間 の 和 と 考 え ら れ る の で 、 図
- 6 の 周 期 を 2 つ の 部分 に 分 け て 整理す る と 図 - 9
図 -10 の よ う に な る 。 図 - 9 に 示 す よ う に 速度 の 小
な る 部分、 す な わ ち 圧 力 差 が上昇 す る 時 間 ( T1sec)  
は 質量 の 増 加 に つ れ て 減少 す る 。 一方図 10 に 示 す
よ う に 速度 の 速 い 部分、 す な わ ち 圧 力 差 が減少 す る
時 間 ( T2SeC) は 負 荷 の 増加 と と も に 的加 の 傾向 に あ
る が 、 持)加率 は 非常 に 小 さ く 時間 も 小 で あ り 、 ほ と
ん ど一定 と み な せ る 。 そ し て 二者 の 和 と し て 負 荷 重
の 増加 に よ っ て 周 期 が定 ま る と 考 え 、 そ の 概念図 を
図 - l l に 示 す も の で あ り 、 こ の 図 は 、 図 - 8 に 示 し
た 実験結果 の 特徴 と 一致 す る も の で あ る 。
2 - 5 振動波形 に つ い て
写真 一 1 の 圧 力 波 形 を 見 る と 、 圧 力 差 の上昇部分
は 比較 的 ゆ る や か な 上昇 曲 線 を 描 き 、 つ ぎ に 急激 な
減少 を 行 な う 。 そ れ で 、 圧 力 波形 は 弛張振動波形 で
決 し て 正弦波波形 で な い 。 そ こ で我 々 は サ ー ボ 弁 及
び調節弁 、 両者 の 圧 力 波形 を 比較 し て 図 1 2 を 得 た c
こ の 図 か ら 波形 は 比較 的 良 〈 似 て い る が、 圧 力 上昇
部分で は サ ー ボ弁 の 方 が手動調節弁 に 比 べ て 曲線的
で あ り 、 2 - 1 で述べ た 様 に 、 サ ー ボ弁 と 調節弁 の
圧 力 流量特性 の相 異 に そ の 原 因 が あ る と 考 え ら れ
の 欠点 を 除 く た め 支持 ボ ー ル の 数 を 変 え る こ と に し
た 。 支持 ボ ー ル の 数 を 変化 さ せ て 平衡状態 の シ リ ン
ダ一両室 の 圧 力差 を 測 定 し て 見 る と 、 ボ ー ル の増加
に つ れ て 圧 力 差 が減少 し て い る こ と が図 ー 7 よ り わ
そ こ で鋼球 を 10個 に 増加 し 荷 重 に 対 す る 周 期
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)制収出
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図 一 7 平衡圧 力 差 と 鋼球数 の 関 係
の 実験 を 行 っ た 結 果 、 図 - 8 の よ う に 周 期 に 最小値
を 持つ荷 重 が あ る こ と が わ か る 。 こ の こ と を 、 我 々
は 、 次 の よ う に 考 え る o
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2 - 6 ピ ス ト ン シ リ ン ダ内 の 空気 の影響
泊 中 に 含 ま れ る 混合空気 は 泊 の パ ネ 性 を 大 き く 変
え 、 ス テ ィ ッ ク ス リ ッ プ現象 の 振動数、 変位振幅 、
圧 力差振幅 に 大 き く 影響 す る 。 こ れ ら の 様子 を 調 べ
る た め 、 シ リ ン ダー 内 に 積極的 に 空気 を 入 れ 、 そ の
様子 を 調 べ る と 図 一13 の よ う に な る 。 こ の 図 か ら 、 よ
く 知 ら れ て い る よ う に 当 然 の こ と で あ る が 、 空 気 の
増加 に つ れ て 振動数 は 減少 し 、 変位 、 圧 力 差 の振幅
芝
公
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図 -13
圧 力 変 動 曲 線
は 大 き く な る 。 実験 で は最初 に 混入 し た 空 気 に よ る
周 期 、 振幅 の 変 化 は 大 き い が、 そ の 後 、 逐次混入す
る 空 気量 と は 比例 し な い 。 こ の 理由 は 、 き ら に 詳細
な 実験 に よ ら ね ば な ら な い 。 実験 に よ れ ば、 こ の 場
合振動数 は 減少 し 、 変位振幅 、 圧 力差振幅 は 増加す
る 傾向 に あ る 。 な お 質量 の 増加 に 対す る 諸量 の 性質
の傾向 は 2 - 3 で 述 べ た 通 り で あ る こ と を 付記 す る 。
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以上、 各要素 の 特性 や ス テ ィ ッ ク ス リ ッ プ現象 の
負 荷荷 重 の 影響 を 中 心 に 調べ て 来 た 。 我 々 は と り あ
え ず 実験 に よ っ て 、 変位振幅 、 圧 力 差振幅 、 振動数
( 周期 ) 及 ぴ振動波形 と 負 荷荷 重 の 関係 を 明 ら か に す
る こ と が で き た 。 そ の 結果 、 負 荷荷重 に よ る 変位振
幅 、 圧 力 差 振幅 の 増加 、 振動数及 び弛張振動波形 に
対 す る 議論 は 、 線形振動論の 立場 では 説 明 し 得 な い
所 で あ り 、 運動部 の 摩擦特性 、 ピ ス ト ン シ リ ン ダ一 両
室圧 力 差 、 お よ び調節弁 に よ る 圧 力 一流量特性 の 非
線形生 を 考慮 し た 非線形振動論の 立場 で説 明 し な け
れ ば な ら な い こ と が こ れ ら の 実験結果 か ら 考 え ら れ
る 。
( 本報 は 機械学会49期全国大会 (46 . 10 . 18 ) 及 び機械
学会北陸信越支部講演会 (46 . 9 . 9 ) 発表 の 内 容 の 詳細
な 実験結果 を ま と め た も の で あ る 。 )
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パ ッ ク ラ ッ シ ュ 防止 歯車 を 用 い た サ ー ボ機構 の
平衡点 附近 の 動作に つ い て
留 岡 正 ・ 中 川 孝之
On the Movement s in S tab i l i ty of S e rvomechani sms  
with  A nt ibacklash  Gears  
Tadash i  TOME O KA ・ Takayuk i NAKAGA W A 
The movement s of equ i l ibr ium po i nts  and the i r  envi rons of the servomechani sm are ve ry com­
plicated for the inf l uence of the spring of the spl i t  ant ibackl ash gear. 
The nonl inear d i fferent ia l  equat i on of the mot ion was obtained from the analysis  of the infl uenc e 
of the backlash and the spr ing on the i r  movements .  Then th is  so lut ion could be obtained with the 
ana log computer. 
In thi s paper， we cons idered the analys i s  of  thi s movements on the operat ing  solut ion of the 
anal og computer. 
1. は し が さ
さ き に 、 機械系 と 電気的増幅器 と か ら 成 る 、 簡単
な サ ー ボ機構 を 作 り 作動 さ せ た と こ ろ 、 こ の サ ー ボ
系 の 平衡点 附近 の 動作 は 実際 に 複雑 で あ る 。 こ の 原
因 は 電気系 は か な り 線形動作 を し て も 、 機械系 を 構
成 す る 要素 の 非線形性、 た と え ば歯車 の パ ッ ク ラ ッ
シ ュ や摩擦 な ど 、 に よ る と 恩 わ れ る 。 な お 、 こ の 非
線形性 を の ぞ く た め 、 パ ッ ク ラ ッ シ ュ 防止 歯車 な ど
が工夫 さ れ て い る が、 サ ー ボ 系 の 動作 に お い て 歯車
に 用 い ら れ て い る 、 ば ね の 強 き の 影響 な ど が こ の 系
の 動作 を 複雑 な ら し め て い る 。
前報(1) で 、 こ れ ら の作用 を 考慮 し て 定性的 に 、 系
の 速度 一変位 の 関係 を し め す位相平面上で取扱 っ た 。
そ の 後 、 こ の 動作機構 を 、 パ ッ ク ラ ッ シ ュ 防止歯
車 の ス プ リ ン グ の作用 に つ い て 研究 を 進め た と こ ろ
こ の 動作方程式 は 非線形 ば ね を も ち 、 ま た 、 ス プ リ
ン グ と 負 荷荷重 の た め 、 系 の ば ね係数が周期的変化
を す る と 見 な す こ と が出 来 る こ と が わ か っ た 。
そ こ で 、 我 々 は 実際 の サ ー ボ 系 に つ い て の 動作 を
観測 す る こ と は 容易 で は な い の で 、 こ の 系 の動作の
大要 を 知 る た め ア ナ ロ グ コ ン ビ ュ ー タ ー に よ っ て 模
擬実験 を 行 い 、 そ の結果 か ら 実際の 実験傾向 を 知 ろ
う と 考 え た 。
こ の 報告 は ア ナ ロ グ コ ン ビ ュ ー タ ー に よ る 実験結果
と 、 そ の 解 に 対 す る 物理的意味 に 関 す る も の で あ る 。
2. 運 動 方 程 式
軸 ま わ り の 慣性能率 I 、 軸受部 の 摩擦 は き わ め て
小 さ く 無視す る が、 軸 の 回転速度 に 比例 す る 大 き さ
の 減衰抵抗T、 軸 の 回転角 。、 歯車 の か み 合 い の が た
か ら 生 じ る backlash 性 を 考慮 し 、 そ し てbacklash ど
め の Spring係 数 を k と す る 。
我 々 は 制御 系 を 取扱 っ て い る た め 、 回転 ト ル ク が
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+k，cos ω。t な る 周 期 関数 と し て 、 こ れ ら の( 1) 、 (2) を
(3) に 代 入 し て
(4) 
..d2B ， dB l常一+ ァ一一+ ( ko+k，cos ωot ) (aoBo +α36唱 +a56者) =0 'dt 2 ' ' d t 
と な る 。
一般 に ん は ん に 比 し て 小 き く 、 ao に比 べ て aa ， a5の値
は-小 さ い か ら 、 式(4) は さ ら に 近似的 に 次 の よ う に な
(4) '  
る 。
...d2B ， dB I宅一+ r�� + ( ko  +k，cos ω。t ) aoBo + koa36唱 +んα5B�キO'dt 2 " d t 
I で両 辺 を 割算 し 、 f= R と お け は:( 1 )式 か ら、 ω5は
d、 き い こ と か ら 、
dB ， dBo d2B ， d2Bo =干ao ー」 ーすヰao一ず が得 ら れ る の で 、dt ' �Od t '  dt 2 • �Odt 
d2B "， �dB， 
F斗Rzf+ (Ko +kpos ωt) 仇 +K381+ ι 勾 =0
正 、 負 の 値 に 応 じ た 系 の 回 転 を 考 え る と き は 、 平衡
点 附近 の 動作 が き わ め て 重要 で あ る 。 そ れ で 、 歯車
のbacklash お よ ひ、S pr ing係 数 の特徴 が平衡点附近 の
動作 の 性質 を 定め る と 考 え ね ば な ら な い 。
い ま 、 歯車 の ト ル ク 伝達 を 考 え る と き backl ash を
普通、 折線近似 を 用 い 、 さ ら に 我 々 は 問題解析の都
合上、 こ の特性 を 入 力 回転角 。。 と 出 力 回転角 政〉 聞 に
つ ぎ の 奇関数で示 き れ る も の と し た 。
。=aoBo +a36唱 十日56唱 十 … (1) 
そ こ で図 - 1 に 示 す折線 を 式( 1) で近似 し た 場合、
品。、a3 そ し て a5の1i査 を 求 め る こ と が で き る 。 こ れ ら の
値 に 対 し て 式(1 ) を 図上 に プ ロ ッ ト し て 見 る こ と に よ
っ て 、 折線 と 式( 1) の 近似度 が推定 出 来 る 。 た と え ば
式(1) に 相 当 す る 次の 式 に 対 し て 、 数値計算 を し た( 1)
式 の 関係 を 参考 ま で に 図 - 1 に 実線 で示 す 。 (5 ) 
と な る 。
い ま 、 仮 り に ば ね係数 は 時 間 t の 周 期 関数 で な く
一 定 で あ る と す れ ば、 K，= O と 見 な す こ と が出 来 る
か ら 、 式(5) は
y . l..j
u 
1.<1 
O 曽
川
口 4
(6 ) 
d2Bo バA一一ー 十Rー� +KoB，。 十K36唱 +K5偽= 0dt 2 ' • • d t 
と な る 。
K3 =学iそ し て ん =学旦 と す る niαo 1aO 
dB，。な お 、 こ の 動作 を 位相平面上 で考 え る た め Jt =仏
こ こ で 、 K4
一ーー 不感情要素
ー-y= ー0.3951.>: +0 .4523% '-0 .05712.1:' 
1.6 - 1 . 4 一、'7-.1 0 1) 同
。o =x と す れ ば
y�� +Ry + K.x +K，;i' +K，;i' = 。
(1 ) '  
折 線 近 似
y = 一O . 3951x +0 . 4523x' -0 . 05712が
こ の(1 ) '式 の係数 を 持 つ場合、 折線 に き わ め て よ い
近似 を す る 。 特 に a5 はao a. に 比 べ て 小 さ い 事 が分 か
図 1
(6 ) '  
( 7) 
と な り 、
dy _ -Ry - (Kox + K，;i' + K，;i' 
dx y 
き て 、 生= 0 生= ::1:: ­dx � ' dx 空= 土 1 生= 上 お よιε 、 dx 2 ，  
と な る 等傾 曲線 を あ た え ら れ た R， . Kω
K. そ し て K5 tこ 対 し て 簡単 な 計算 か ら 求め て 、 位相平
面上 に 描 き 、 運動方程式 を 満足 す る ト ラ ジ ェ ク ト リ
ー を も と め る と 、 図 - 2 の よ う に な る 。
こ の場合の R = 0 . 1 ，  Ko= -0 . 4 ， K. =0 . 45 ， そ し て
K5 = -0 . 06 と し て 求 め た ち の で あ る 。
こ の 図 か ら 3 つ の ヰ寺異点 ( P" P2， P3) が あ っ て 、 そ
の 中 P" P.が安定点 で九が不安定点 で あ る 事 が わ か
- 63 一
ぴま= 土 3 ，
る 。
ま た 、 ば ね は伸 ぴ に 比例 し て 、 か た い ば ね の 特性
を 有 す る の が普通で あ る か ら 、 ば ね係数 は 一般 に 回
転角 。 の 関 数 で あ る 。 そ し て ま た 、 ばね係 数 は 回 転
角 と 時間 の 関数 で も あ る 。
こ れ を K ( B， t ) と す る 。
つ ぎ に 、 系 がbacklash を 有 し な い 場合 で軸 の ね じ り
定数 を K と 表 わ せ ば 、 運動方程式 は 次 の よ う に な る 。
(2) 
(3) 
い ま 、 ( 1 )式 に お い て 、 Bg 以上 の 頃 は 0。 が あ ま り 大
き く な い 限 り 無視 し 、 (2)式 の ば ね係 数 は 、 K( t ) = ko 
nu -­nu k + 
nu一
-eb
，dっdT 十βU一2d← d 
る 。
し か る に 、 (5 )式 に示す よ う に 、 ばね係数が時聞の
周期函数であ る場合は 、 今述べ た よ う な方法で解析
百
的に求め る事は困難であ る 。 す な わ ち んキ 0 な る場
合の解 を求 め る た め に 、 アナ ロ グコ ン ビ ュ ー タ ー に よ
る こ と に し た 。
g = -;] 
x 
g ニ也= ご主主二盗笠+K3:ど土K，x5ldx y 
R =O . l ，  Ko= -0 . 4 ，  K3=O . 45 ，  K5 二 0 . 06
図 - 2 計算 に よ る 等傾曲線 と ト ラ ジ ェ ク ト リ ー の例
3. ア ナ ロ グ コ ン ビ ュ ー タ ー の プ ロ グ ラ ム
2 . に述べ た事か ら 、 一般的 に取扱 う た め に 、 式(5)
の解 を ア ナ ロ グ コ ン ビ ュ ー タ ー よ っ て求め る こ と に
し た 。 そ こ で 、 式(5 )の 第 l 、 第 2 、 第 3 項 を積分器
\ 
/' 
/ 
\ 
、、、
と 符号変換器に よ り 、 第 4 、 第 5 項 を ア ナ コ ン の非
線形要素 を 用 い 、 そ し てK，cos ω。t ・ 8。の項を超低周波
発振器 と 掛算器 を用 い て 、 図 - 3 に示すプロ グ ラ ム
や付三っ た ハ
、、
第 l の 回 路 / l 
\、
第 2 の 回 路
/ 
図 - 3 ア ナ ロ グ コ ン ビ ュ ー タ の プ ロ グ ラ ム
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こ の 図 は 2 つ の 閉 回 路 か ら で き て い る 。 第 1 の 回
路 は 式(6) の 関係 を 満足 す る も の で あ り 、 第 2 の 回 路
は K-r:;os ω。t ・ 8。の 演算 出 力 を 求 め る 回路 で あ る 。
き て 、 我 々 は 演算記録計 の 周 波 数応 答特性 の 帯域
4.  アナ ロ グ コ ン ビ ュ ー タ ー の解
が 2 Hz以下 で あ る た め 、 プ ロ グ ラ ム し た 系 の 振動 周
期 を O . 2Hz附 近 に 選 ぶ よ う じ 、 回 路 の 各部要素 を 調
節 し た 。
表 - 1 ì寅 算 条 件
写真番号 減 衰 項 初期値 直線 の 勾 配 不感帯幅 振 幅Pot 1 Pot 2 Pot 3 Pot 4 
1 10 . 0  任 意 3 . 0  
2 10 . 0  任 意 3 . 0  
3 10 . 0  任 意 3 . 0  
4 0 . 5  4 . 0  3 . 0  
5 0 . 5  4 . 0  3 . 0  
6 10 . 0  任 意 3 . 0  
7 10 . 0  任 意 3 . 0  
ま ず 、 式(6) の解 を 求 め る た め 、 第 2 の 回路 を 聞 く
か 、 発振器信号 を O に し た 。 い ま 、 種 々 の 初期条件
の も と で、 x -y平面上の ト ラ ジ ェ ク ト リ ー を も と め
る た め 、 図 - 3 の A， B で 示 す 引 出 点 か ら の 信号 を z
y言己 録計 に 接 続 し て 、 解 を 求 め た 。 そ の代表的 な 解
を 示 す と 、 写真 一 1 の よ う で あ る 。
写真 一 1
つ ぎ に 、 式(5) の解 を 求 め る た め 、 第 2 の 回路 を 閉 じ
発振器出 力 を あ た え て 、 前 と 同様 に ト ラ ジ ェ ク ト リ
ー を x -y記録計上 に 求 め た 。 そ の代表的 な 解 を 示 す
と 、 写真 一 2 、 写真 3 の よ う で あ る 。
つ ぎ に 、 (6)式 の 減衰係数 を 0 と し た 場合の 、 こ の
振動系 の 固 有振動数 は お よ そ O . 25Hz附近の値な の で
こ の 振動数 と ば ね の も つ 固 有 振動数 の相互関係 を 知
る た め 、 ば ね の も つ 固 有振動数 に 対応 す る 超低 周 波
2 . 5  
2 . 5  
2 . 5  
3 . 0  
3 . 0  
2 . 5  
2 . 5  
Pot5 ， 6 Pot 7' P ot 8 
0 . 5  9 . 0  3 . 0  OHz 
0 . 5  9 . 0  3 . 0  0 . 1  
0 . 5  9 . 0  3 . 0  0 . 8  
0 . 5  9 . 0  3 . 0  0 . 04 -0 . 6  
0 . 5  9 . 0  3 . 0  0 . 7  -10 
0 . 5  9 . 0  3 . 0  0 . 2  
0 . 5  9 . 0  3 . 0  0 . 4  
写真 一 2
写真 一 3
発振器 の 周 波数 を 変 え た 実験 を し た 。 こ の と き の 演
算解 を 時間 の 関数 と し て 求 め た も の が、 写真 一 4 、
写真 一5 で あ り 、 そ の 中 で著 し く 振動性 を 帯 び て い る
特徴 あ る 場合 の ト ラ ょ エ ク ト リ ー を 位相平面上 で求
め た も の が、 写真 一 6 、 写真 一 7 で あ る 。
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写真 一 4
写真 5 
以上 の 写真 1 か ら 写真 一 7 ま で の 各演算条件 を
表 l に 示 す 。
5 .  実験結果の検討
こ れ ら の 実験結果 に 注意す る と つ ぎ の 諸点 に 気 が
つ く 。
( 1 )  系 固 有 の振動数( 約O . 25Hz ) の お お よ そ 2 倍 の
振動数( 約O . 5Hz) が 強 制 力 と し て 加 え ら れ た 時 、 系
の 動作 が最 も 振動性 を 帯 ぴ不安定 で あ る こ と を 式 し
て い る 。
(2) 超低 周 波 発振器 の 周 波数が系 固 有 の 振動数の
お お よ そ 2 倍 の振動数(O . 5Hz附近 ) を 基 準二 に し て 、
周 波 数 が そ れ よ り も 高 く な っ て も 、 低 く な っ て も 、
左右 ど ち ら か の 平衡点 に 跳躍 的 に 振動 し な が ら 収束
す る よ う に 思 わ れ る 。 な お 、 こ れ ら の 系 の 動作 は 一
種 の う な り 波形 と な り 、 不規財 な 運動 を す る か ら 、
見 か け 上不安定 と な る 。
写真 一 6
写真 一 7
こ の こ と は 線形振動 に は 見 ら れ な い 特徴 で あ る か
ら 、 本装置 の 動作 に 非線形性の あ る 特別 な ば ね を 持
つ 力 学系 と し て 考 え た い 。
(3) つ ぎ に 、 写真 2 、 写真 一 3 、 写真 一 6 、 そ し
て 写真 一 7 に 示 す位相平面上の記録 を 見 る と 、 任意
の初期値 に 対 し て 系 の ト ラ ジ ェ ク ト リ ー の 動作 の 様
子 が よ く 分 る 。
写真 一 2 の場合は 系 の 固 有振動数の こ お よ そ 巧 の
強制 周 波 数 の も の で あ る た め に 、 平衡点附近 で や や
不安定 で あ る 。
ま た 、 写真 3 は 平衡点附近 で減衰 を と も な う 動
作 を し て 平衡点 に 達 し 、 安定 な 特徴 を 示 し て い る 。
し か し 、 写真 6 、 写真 7 は 平衡点附近 で著 し
く 振動性 を 帯 び て い る 特徴 を 示 し て い る 。
こ れ ら の位相平面上 の ト ラ ジ ェ ク ト リ ー の記録 は
前報(21に 示 し た 、 復 雑 な 平衡点 附近 の 実験記録 の結
果 を よ く iÎ見 明 し て い る と 思 わ れ る 。
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6 . む す び
以上の実験結果 よ り 、 超低周波発振器 よ り あ た え
ら れ る 周波数の系 に お よ ぼす影響がお お よ そ分っ た 。
す な わ ち (5)式の数学的 な意義 を考 え る と 、 第 2 r頁 は
減衰低抗 を示 し 、 第 4 項 、 第 5 項 は 、 ばねの非線形
性に対応 さ せて考え る事が出来る 。 も し 、 こ れ ら の
係数が微小 で 、 こ れ ら の項 を 無視すれば、 (5 )式 は
Mathieuの式(:l)に な る 。 し た が っ て 、 (5 )式で示 さ れ る
系の運動はMath i eu の 式 で示 き れ る 運動に減衰力 と
非線形 [まね性の極端な特徴 を も つ よ う な 力学系 と 考
え ら れ る 。
こ れ ら の実験結果か ら 、 ，'H 力車由歯車 と し て用 い ら
れ たパ 、ソ ク ラ ッ シ ュ 防止歯車の ス プ リ ン グの も つ性
質が、 系周有の振動数 と 微妙に関連 し合 う の で 、 サ
ー ボ機構の調整等に 当 っ て は以上の実験上 も と ま っ
た諸点 を考慮、す る必要があ る 。
実際の装置 に お い て 、 平衡点 [;f.t近のサー ボ系の振
動等の問題 を解明す る場合に は 、 本実験で も と め た
定性的 な特徴 を 見のが し で は な ら な い と 考 え る 。
そ れ で 、 今後我々 は実際の装置 に対 し て 、 以上述
べた特徴が実験的に も 起 る か ど う か確かめ た い。
※電気 4 学会北陸支部連合大会 (昭和47年10月 12
日 ) に 発表
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On the S olut i ons  of van de r Pol  E quat ion wi th Anal og 
C omputer ，  on cond i t i on that Q i s  Per i od ic  Func t i on in  T i me.  
Haj ime AKA SHI  . Takayuk i NAKAGAWA . H i rof umi TAKA S E  
Cons idering the non1 i n巴ar character i s t i cs  o f  e 1em巴nts i n  hydrou 1 i c s  system， w e  have  shown 
the fol l owing non1 inear d i f ferent ia 1  equation， which exp1a ins the mechani sm o f  s t i c k  s l  i p 
mot i on. 
:x- (ω-fd) +Q ( T)z=F( r) 
Then， for the purpose of understanding thi s， w巴 have solved the 巴xpe r imenta1 so lut ion with  
ana1 0g compute r. 
In thi s pape r， we have descr ibed the expe rilnenta1 resu1ts ，  and the mean ing o f  the so l ut i ons. 
1 . は し が‘ き
機械振動 と し て の ス テ ィ ック ス リ ッ プ は 、 油圧系 の
操作 シ リ ン ダ に よ く 生 ず る 現象 で 、 こ れ は 機械 の位
置決め に 支 障 を あ た え る 。 我 々 は こ の ス テ ィ ック ス リ
ッ プ の 動作機構 を 明 ら か に し 、 こ の 防止法 を 工夫 す
る 目 的 で こ の 動作 の 解析 を 試 み た 。
油圧系 の こ の 動作方程式 を 非線形振動論的 に 解 析
す る と 、 次 の 微分方程式 の 解 の 特徴 を し ら べ る 事 に
な る 。
d� [ 卜z一ペ( ω一子台土♂仲3
そ れ でで、我 々 は ア ナ コ ン を 用 い 、 種 々 の 条件 の も と に
こ の 式 の 演算解 の も つ特徴 を 明 ら か に し 、 次 に 実際
業 京都大 ・ 工学部
の 油 圧 系 に お け る 実験結果 と 比較 し て 、 機械系 の 動
作機構 を し ら べ よ う と 考 え た 。
こ の 報告 は ア ナ コ ン を 用 い た 観測結果 と 、 そ の 解
の も つ 意義 に つ い て 述べ た も の で あ る 。
2 . 動 作 方 程 式
油 圧 系 の 動作方程式 は 、 装 置 の 負 荷 質量 に 関 す る
運動方程式 と 、 操作 シ リ ン ダ に 流 れ込 む流量 と 圧 力
の 関係 を あ ら わ す つ ぎ の連立微分方程式 で あ ら わ さ
れ る 。
. .  d!x ， dx ，  . I dx\ 
巧戸+ 727+ f lU = SP( t )  
dx ， � " dv -kiop +kpi = 5一+ßo V ーとdt ' /-，  y Odt 
( 1 )  
(2) 
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こ こ で
M 慣性質量
泊 の粘性係 数
r (ま) 摺動面 の 摩擦カ
S シ リ ン ダ有効面積
p シ リ ン ダ内部圧力差
サ ー ボ弁電流
v. シ リ ン ダ容積
ßo 油 の 圧縮率
kio ， kp ， サ ー ボ弁 の 流量特性か ら 定 ま る 定数
z ピ ス ト ン 変位
い ま 、 式(1 ) 、 (2 )か ら 圧 力 p を 消去 し 生= 土 と し て 次1"' � '"- � dt 
の 式 が導 か れ る 。
ぷ + (出品 + 与) け 色担τM . ßo V. I � . Mßo V。
k ; n _ ， _ ， S kfJi + ，;';， Tl f(士) = ��P;T Mßo V.' \ ""/ Mßo V，。
(3) 
こ の 式 のf(主) は 摩擦 力 で、 f(土) を テ ー ラ 展開 し た 式
を 用 い 、 次 の 式 を 得 た 。 (1 )
卜 ( 偽 一両 ー がほ + ( 4十 ，，�( 1 十日 +ぱ) ) 土
=F( i )  (4) 
こ こ でa"， ß， )'， �， " ωI�， al， a2 そ し て F( i ) は 、
次 の 関係 か ら 摩擦特性 よ り 求 め る 事 が で き る は ず の
も の で あ る 。
( • _ " . ， • Mk;n 1 = ーが )'+1 '(.1:，， ) +�:�: J �= 一一l ' . J \ ""'0 1 ' ßo Vo ) ...... n Mβ 。 V。
β= frr " (Xo )  al = �， (ゐ )M' \ "'0 / 1  2 1 )'+ f (xo ) I 
)'= ..， :J" (土。) a. =-+為」2M' '-UI "'2 - )'十f ( ゐ )
AdJL 1 7+f' (ゐ ) f :.. - r生1MAF r j y 一 Li;J
F( i )  =瓦τ i s kpi +んf(士。) J 
さ ら に サ ー ボ弁電流 i を 読節す る と f' (ゐ) = 0 な る
止。 で動作せ し め る 事が で き 、 こ の と き β= 0 、 日1 = 0 
式(4) は 次 の よ う に な る 。
五 一 ( a" _ yX2) 云 + 1 �+ ，，�( 1 +a2x" ) f :.i: = F( i ) (5) 
式(5) に お い て �> M)� ， 日2 < 1 で あ れ ば近似的 に つ
ぎ の よ う に 書 き か え ら れ る 。
五一 ( ao - yX2 ) i + ω伝 キF( i )
こ れ は 強制 カ F( i ) の作用 す る van der pol の 式 で あ り
が t 一 ( ω ー が + ゅ ] =F( i )  何)
と な る 。
ま た 官。 - y.ì;2 = 0 で ""�( 1 +a2土2) キ O な る 場合、
式(5) は 次 の よ‘ う に あ ら わ さ れ る 。
�. I 詰 + l(.()� + ""�( 1 +a2X" ) ! x l キF( i )dt L - ' .wn ' �w"， - • -.- " -...1 
い ま 、 [ ] 内 の 方程式 を 満足 す る 周 期解 が あ る と す
れ ば 、 (.()�+ ，，(.()�( 1 +a.x2) が周 期 的 に 変化す る と 考 え
ら れ る 。 そ の 解 がx =As i n τ (ωnt キ ，) と す れ ば 、
A 2 
す( 1 +cos 2r) で あ る か ら
:1f = :J X +X( Q 1 + 恥os 2 ，) ] = F( ι ) 仰
と な る 。 こ れ は 4が周期的変化 を す る 事 を 意味す る
し た が っ て 、 (5)式 は 強制 力 が作用 す る van der pol 
の 式 に お い て さ ら に ωおす周 期的変化 を す る 場合 に 相
当 す る と 考 え ら れ る 。 こ の 問題 を 解析的 に 取扱 う こ
と は 容易 で な い の で 、 一般的 に
斗 ぷ ー ( ω --f.xs ) + ( Q1+ Q2C O S 制 x I =F (8) dt L - ， .....(.1..... 3 - ' ， �� ' "'(.:l:v '-Jy .... .. ， """ _J
と な る 微分方程式 の 解 と 考 え 、 そ の 特徴 を ア ナ コ ン
で求 め る こ と に し た 。
3. 演算用 プ ロ グ ラ ム
式(8) に お い て 日 内 の 値 が O で あ る 場合の解 と 、
外力 が時間的変化 を す る 場合 に つ い て 考 え る 。
ま ず 云 一 ( 仰 一台 3) 十 ( Q1 + Q2c os 2 巾 = 0 を 考 え
る に 、 Ql-= l 、 2 τの代 り に n， と お き 、 η = 2 な る 値
を 中 心 に 変 え る 事 が で き る よ う な プ ロ グ ラ ム を 作 る
た め 次 の よ う に 上式 を 変形 す る 。
ト ( ω ーが) -x 一 ( Q2COSnT) X (9) 
す な わ ち 、 演算 用 フ。 p グ ラ ム は 次 の 三通 り の 演算信
号 の 和 と し て 定 ま る よ う に 作 っ た 。
[ 1 ] 3:1 = -X 
[ 11 ]  x. = 一 ( Q2c osn，) x
[ 皿 ] ゐ =ω - 士 が
そ し て 必=ぬ +ゐ +為 を 満足 す る よ う な プ ロ グ ラ ム は
図 一 1 の よ う に な る 。 こ の 内 [ III ] の 演算 は 不感帯要
素 と 加算器 を 用 い 近似的 に そ の 特徴 を あ ら わ す よ う
に し 、 [ 11 ] の 演算 は 超低 周 波 発振器 と [ 1 ] の 演算出
力 と を 掛算器入 力 と し て 求 め 、 そ し て [ 1 ] の 演算 は
良 く 知 ら れ た プ ロ グ ラ ム に よ っ た。
図 - 1 に 示 す プ ロ グ ラ ム か ら [ 皿 ] の 回 路 の信号が
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[ 1 ] -一 一 一 一 一 一 一 一 一 一 ー 、 、
図- 1 演算 プ ロ ッ ク 図 P つ c
図 - 1
0 の と き 、 、 ア ナ コ ン の解はvan de r po l の解 と な り
[ II ] の 回路の信号が O の と き Mathieu の 式 の解 を求
め る こ と に な る 。 そ し て [ II ] [ III ] の 回路の信号を O
と すれば単振動の解 と な る事がわか る 。 従っ て 、 式
(9)の解は こ れ ら三種類の解の組合っ た も の と 考 え ら
れ る 。
4 .  演算方法 お よ び演算解
記録装置の応答特性の関係か ら解が 1 %附近で演
算す る よ う に 回路定数を定め 、 超低周波発振器の周
波数を 1 %附近で動作さ せた 。 な お振動系の固有周
波数を0 . 5% と し 、 次の演算の手順でそ れぞれの解 を
求め た。
4 - 1  [ III ] の 回路の演算
式(9)机わかる よ う に ( ao 一伊 )去の係数(偽 が)
は お が大 き い か小 き い か に よ っ て 負 か正か に な る 。
こ の こ と は 、 i寅算解が減衰的か発散的 に な る事を あ
ら わす。
い ま こ の項の特徴 を知 る た め 、 。0 =0 . 3 (一定) と し
不感帯幅 を変 え た と き (工を変化す る こ と に相当す3 
る ) 入力 (横方向 ) 、 出力 (縦方向 ) の関係 と 、 不
感帯幅一定 と し ao の値 を変 え た場合の入力 一出力の
関係 を 図 一 2 に示す。 こ の図か ら a. と y の も つ性質
カずわ か る 。
4 - 2 van der Pol の解
図 - 1 の [ II ] の回路 を切 り 、 こ の信号の代 り に発
振器出力 を 入力 と し て加 え る と 、 強制力 の と も な う
図- 2
( a ) 
) 盲目( 
図- 3
van der Pol の解が求 ま る 。
い ま 強制力 を一定 と し 、 発振器周波数を1=1% よ
り 次第 に低 く し た場合の出力波形 を 図 - 3 ( a ) に示
す。 図 に お い て 発振器周波数 f が系の固有周波数10
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=0 . 5% 附近 で は 共振 し 、 出 力 波形 の 振幅 が最大 と な
る 。 即 ち 咋L I = N と す れ ば N = 叩 き 舗 が最
大 と な り N キ O と な る 場合 、 0 な ら ざ る N の そ れ そ、
れ の 値 に 応 じ た 稔 り 波形 が求 ま る 。 こ れ は 強制 力 の
と も な う van der Pol の 式 に 対す る 良 〈 知 ら れ た 理
論的関係 を あ ら わ し て い る 。 (3)(4) も し 、 こ の 強制 力 が
大 と な る と 図 - 3 ( b ) の よ う に な る 。
次 に 発振器周 波 数 を 一定 と し 、 そ の 出 力 を 小 さ な
{直 か ら 次 第 に 大 き く な る よ う に 変化 さ せ る と 演算 出
力 は 図 - 4 の よ う に 求 ま る 。 こ の 図 か ら 強制 力 の 大
き さ が あ る 値以下 の場合 は 、 zが小 さ な 値 な の で解 は
発散 し 、 あ る 振幅 ま で成長 す る 。 し か し 、 あ る 値以
上 の 大 き き に な る と 解 の 振幅 がか え っ て 減少 し 始め
る 。 な お こ の 強制 力 が大 き く な る ほ ど 系 の 振動 は 、
強制 力 の 周 波 数 に 同調 し て 動作す る 事 が わ か る 。
図 - 4
4 - 3 van der Pol の 式 の 4が周 期的変化 を す
る 場合
い ま 発振器 の 周 波 数 を 1 % よ り 次 第 に 高 く し 、 そ
の 振幅 を 一定 と し た 場合の 解 の 記録波形 を 図 5 に
示 す 。 こ の場合、 発振器 の 周 波数 を 変 え る 事 は 式(9)
の n r を 変 え 、 振幅 を 一定 に す る 事 は 仏 を 一定 に 保
つ こ と で あ る 。 き ら に 、 発振器 の 周 波 数 を 1 % よ り
次第 に 低 く し た 場合の 解 が図 - 6 で あ る 。 こ の 図 に
お い て 、 小振幅 の 波形 は Q2cosnτ . xの{直 を あ ら わ し 、
大振幅 の 波形 は 演算解 の 波形 で あ る 。
こ の 二 つ の 図 か ら 、 発振器 の 周 波数が系 の 固 有振
動数 と そ の 2 倍 の 振動数 に 等 し い と き 解 は 共振す る
が前者 の振幅 よ り 後者 の振幅 が大 き い こ と が わ か る 。
こ れ は 我 々 が線形振動論的 に 見 た 結果 や 、 す で に 述
べ た 強制 力 の と も な う van der Pol の 解 の も つ性質
図 5
図 - 6
図 - 7
と 著 し く 異 る 点 で あ る 。
つ ぎ に 、 発振器 出 力振幅 (Q 2に 相 当 ) を 一定 と し 、
周 波数 を 1 . 5 % よ り 次 第 に 0 . 15 % ま で低 く し た 場 合
の 演算解 を 求 め る と 図 一 7 と な る 。 こ の 図 か ら 発振
叶t巧 ，d， 
器 周 波 数 f と 自 励振動 周 波 数:10 と に お い て ム と よ、 f . 2 
1 そ し て 2 な る 条件 を も っ と き 、 演算解 は 振動性 を
お び る こ と が わ か る 。
4 - 4  云 一 ( ω -ff ) + ( Q1 +ωosnr) x =F の
演算解
こ の 式 の 左 辺 = 0 の場合の 解 は van der Pol の 式
の 解 と Mathi eu の 式 の解 の 特徴 を 共有 し て い る こ と
を す で に 述べ た 。 こ こ で強制 力 F が さ ら に 作用 し た
場合の解 を 求 め る た め 、 さ ら に 超低周 波発振器 を 別
に 用 意 し 、 こ の 周 波 数 を 0 . 5 % お よ ぴ1 . 0% と し 、 強
制 力 F に 比例 す る 出 力 信号 を 図 - 1 に 示 す 回路 に 加
え た 場合の 演算解 を 求 め た 。
こ の 場合上式 の 左辺 の 第 3 項 のcosnrの η を 演算 時
間 と 共 に 変化 き せ 、 系 の 演算解 の 振幅 の最大 伐 と き
の η に着 目 す る こ と に し た 。 こ の様子 を 記録計 に 画
く た め 、 XY記録計の 横軸 を 演算 時 間 に 、 cosn rの 波
形 を 縦軸Y i.信号 、 そ し て 系 の 演算解 を 縦軸Yi信号 と
し て 実験 し た 。 こ の 結果 、 Yl�皮形 か ら だ い た い の η
が推測 で き る の で 、 演算解の max1i直 を も っ n の 値 が
定 ま る こ と が わ か る 。
こ の よ う な 考 え 方 で行 う 実験 に お い て もべ 周 波数
が低 い 値 か ら 高 く な る 場合 と 、 高 い 値 か ら 低 く な る
場合 と で は 、 解 の max と n と の 関係 が異 る こ と が実
験 の 結果 わ か っ た 。 な お 、 こ の こ と は F = O の場合
と F キ O な る 場合、 演算振幅 が い ち じ る し く 異 る 。
つ ぎ に 、 こ の 実験結果 の二 、 三 の 例 を 図 - 8 ( a )  
(b ) ( c ) に 示 す。 こ の 内 ( a ) は F = O の場合、 ( b) 図 、
(c ) 図 は F キ O の場合 で あ る 。
5 .  演算解に 閲 す る 考察
す で に 述べ た 、 4 - 1 - 4 - 4 ま で の 演算記録の
結果 、 解 が小 さ な 値の と き 演算方程式 の 第二項 の 係
数 は 負 で あ る か ら 解 は 発散的 と な り 振幅 は 次 第 に 大
き く な り 、 解 が い ち じ る し く 大 な る と き は 第 2 項 の
係 数 は 正 と し て 作用 す る た め 、 解 は 減衰的 と な る の
で長時 間 後 に は 一定振幅 で あ る 定常解 を 得 る こ と が
わ か る 。 こ の 解 を 記録 す る と き は 位相面上の状況点
の 動作 は あ る リ ミ ッ ト サ イ ク ル上 に あ る こ と を 意味
す る 。 一般 に は状況点 は 複雑 な ト ラ ジ ェ ク ト リ ー を
画 く こ と が わ か る 。
つ ぎ に 4が周 期的変動 を す る と す れ ば 、 固有振動
数の 2 倍 の 振動数 を も っ 周 期変動 に 対 し て 系 の 動作
は 不安定 で振動的 に な り や す い 。
( a ) 強制 力 の 無 い と き
( b ) 0 . 5c /s の 強制 力 が働 い た と き
( c )  1 . 0c/s の 強制 カ が働 い た と き
図 - 8
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ま た 、 固 有振動数 に 等 し い ωiの 周 期変動 に 対 し て
不安定 で は あ る が前者 ほ ど 不安定 で は な い 事が わ か
る 。
さ ら に 、 演算解 の 波形 か ら こ の 動作 は 、 van de r 
Pol と Mathieu の 式 の組合 っ た よ う な 特色 を 見 出 す こ
と が で き る 。
な お 、 図 - 8 (α ) 、 の振動波形 の 包絡線 に つ い て η
の 小 き い 値 か ら 大 き い 値 に 増加 し た 場合 と 、 大 き な
値か ら 小 き く し た 場合 と で は 図 - 9 に 示 す よ う に 異
る 。 こ の 図 中 、 曲 線 の 矢 印 は 、 そ の 方 向 に 振動数 を
増 加 、 ま た は 減少 さ せ た こ と を 意味 し 、 演算解 に 履
歴性が あ る こ と を し め す も の で あ る 。
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図 - 9 外部入 力 を パ ラ メ ー タ - /: し た 周 波 数 と 振幅 の 関係
6 . む す び
油圧系 に 生 ず る ス テ ィ ッ ク ス リ ッ プ の 動作方程式 を
van der Pol と Mathieu の式の組合 わせ た 非線形微分
方程式 に 近似 し て あ ら わ し 、 こ の 方程式 を ア ナ コ ン
で演算解 を 求 め 、 解 の特徴 を 明 ら か に で き た 。
我 々 は こ の結果 を 基礎 に 、 実際 の 油 圧系 の 動作 に
お け る 実験結果 と 比較 し て 、 両者 に 相 似性 が あ る か
ど う か確 か め る つ も り で あ る 。
昭和47年1 0 月 電気四学会北陸支部連合大会講演
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傾斜平板 か ら 流下 液 膜 へ の 物質移動
傾斜角 度 の 影響
田 中 久弥 ・ 因 子 修 ・ 稲 田 邦夫 ※
Mas s  Transfer  to  a Fal l ing Liqu id Fi l m  on 
an lnc l  i ned Pl ane 
E ffec t s  of  an angl e o f  incl ination 
H i s aya TANAKA . O s amu TAGO ・ Kun i o INADA 
Mass transfer exper iment s are performed in whi ch benzoi c  acid plate s are dissolved by a fall i ng 
water fi 1m on an incl i ned p lane. 
Over the range of  50 < Re ( 呈 ó Vxlν) < 1500， the mass transfer rates  are ade qua  tely predi cted 
by the l aminar f i，lm theory; and the incl  i ned angl巴s have l i tt l e  effects on the mass transfer 
rates  regardl ess  of  F roud number. The se resul t s  show that the concentrat i on boundary l ayer i s  
so thin that the gravity-control l ed rol l  wave s do not penetrate in  thi s layer. 
緒 言
濯液充填塔 は 気 ・ 液 、 液 ・ 園 、 気 ・ 液 ・ 回接触装
置 と し て 数 多 く 使用 さ れ て い る 。 こ れ ら 装置 の 設 計
操作 の 基礎 デー タ ー と し て 、 物質移動係 数 は 非常 に
重要 で あ る 。 こ の う ち 気 ・ 液 間物質移動係数 は 従来
の ガ ス 吸収操作 に 見 ら れ る ご と く 、 物理吸収 か ら 反
応吸収 ま で 多 く の 成果 が得 ら れ て お り 、 そ れ ら の 成
果 は 近年Danckwerts ( l )が整理 し 成書 に し て い る 。 一
方 固 体活性面 か ら 液 膜 へ の 移動速度 に つ い て は 研究
例 も 少 な く (2) 、 と く に 反 応 を 伴 う 場合 に つ い て は そ
の 重要性 が指摘 さ れ な が ら も 、 体系的取扱 い が な さ
れ て い な い の が現状 で あ る 。 こ の 固 ・ 液 問移動過程
を 明 ら か に す る に は 、 そ の 基礎 と な る 傾斜平板表面
業 神戸 製鋼
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か ら 流下液膜 へ の 移動速度 を 知 る こ と が非常 に 重要
で あ る 。
本研究 で は 充填塔内 の 液 膜 内 移動過程 に た い す る
基礎 デ ー タ ー と す る た め 、 0 1 iver (2) ら と 同 じ 安息 香
酸一水系 を 使 用 し 、 傾斜平板表面 か ら 流下液膜 へ の
国 液 問物質移動速度 を 測定 し た 。 と く に 移動速度 に
た い す る 重 力 波 の影響 に つ い て 知見 を う る た め傾斜
角 度 を 変化 さ せ た 実験 を 行 っ た 。
得 ら れ た デー タ ー は O l i ver ら の 実験 (Re ( ミ Vxム
/ν ) 之 80- 200 ) に く ら べ流動範囲 も 広 < ( R e ::: 50 
- 1500 ) 、 ま た 各種傾斜角 に た い し 非常 に バ ラ ツ キ の
少 な い す ぐ れ た も の で あ っ た 。 ま た 液 膜 の 波 立 ち
( 重 力 波 ) に つ い て も 考察 し 、 こ の 実験範囲 で は 液膜
表面 で発生 す る 重 力 波 は 物質移動速度 に 影響 を お よ
ぼ さ な い こ と が明 ら か と な っ た 。
1 .  境界層 理論に よ る 物質移動速度 の導出
邑 4・ y
司、ι z
f 可私、ェ=0 .". 、、
8 7'-.... ・・・・1・・ ・ ・ ・ ・ ・ ・ ・ ・ ・ ・・・ ・ ・ ・ ・---
図 - 1 傾斜平板上 に お け る 座標 系
図 - 1 の よ う に 、 液 B が傾斜平板 に 沿 っ て 層 流液
膜 を な し て 流 れ 、 O < x < l に お い て A 成分 が流体
B に わ ず か に 溶解す る と す る 。 い ま 流 れ が定常状 態
に あ る と し 、 A 成分 の 拡散移動 は y 方 向 の み と し 、
z 方 向 を 無視す る と 、 拡散方程式 は 次 の よ う に な る
VXå� A 再 éJ
2C A
x-::;-- U AB---;;:-:;一一
CA= 0 at x = 0 
CA= CAW at y = 0 
C A= CA_ at y = ∞ 
こ こ で z 方 向 速度成分 Vx[cm/sec J は 運動方程式 よ
り 次 の よ う に 与 え ら れ る 。
vz z vs i
f
2 ( 4) 一 ( 4) 2 1ム ム
た だ し 、 Vs 、 ム は 液膜表面速度 、 液膜厚 み で あ り 、
そ れ ぞ れ下記 の ご と く 表 わ き れ る 。
Vs =pgム2s in 8/ 2 μ (3)
ム = ( 3 μL / pgW s i n 8) U (4) 
さ ら に 接 触 時 間 ( l / Vs ) が 非 常 に 小 さ な場合 に は
濃度境界層 は 平板表面近傍 に し か 発達せ ず 、 こ の 部
分 で の 速度成 分 は 近似的 に Vx 三 2 Vs y/ム と な り 、 ( 1 )
式 は 次 の よ う に な る 。
2 VO �ι 笠ム =DA R翌三ムδ ð åx � nu Ò叩
次に 無次元化濃 度 C = CA/CA W お よ び無次元相似
変数 万 = Y ( 2 Vs/9DABムx) 泌 を 使 っ て (5)式 を 変形 す
る と 次式 を う る 。
d2C ， � . d C  � ) 一一 +3 7，戸 一 = 0 I d7，戸 dヮ l
C = 1 at 叩 = 0 I 
C =  O at 叩 = ∞ j
上式 の 解 は 次 の よ う に な る 。
C =CL = hh五二rf )生CAw foexp( ー グ ) dη
d C  exp ( ー が )
向 foexp ( ー グ ) 向
( 7) 
(8) 
し た が っ て 局 所 お よ び平均物質移動速度NAX、
NA は そ れ ぞ れ 次式 と な る 。 (9)
IÒCA\ n _ � CA w ( 2 Vs/9DABムx) !<NAX = -DAB ! 二一 J y 二 O = DA\ayJ Y - V - U
B 
[' (タダ )
一 1 r ( ，  3 � C A 伊 ( 2 Vs/9DABム l ) UNA =←.FN Axdx == � DABVA  1" \ Ú� �� �\L//lJj'_
H J (10) 九 ZU [' ( %') 
ま た 物質移動速度 と 物質移動係数の 関係NA 二 子L
( CAW -C A =) よ り 次式 を う る 。
kL =2DAB( 2 Vs/9DABム l ) U/[' ( )1") (1 1) 
' ー
さ ら に Vx =すVs お よ び無次元数Sh =kLム/D仏 S c
三 ν /DAB、 Re等 を 用 い て 整理す る と 、 傾斜平板表面
か ら 流下液膜 中 へ の物質移動速度 に た い す る つ ぎ の
相 関 式 が得 ら れ る 。
( 1 )  
Sh = 1 . 17R e Y.S c Y. (' ザ (12) 
こ 〉 て、R e ' S c ・ ( ム / l ) 三 Gz ( = Vxム2/DAB l ) と お く と 、
次式 と な り 、
Sh =1 . 17 GzU (1 2) '  
(2)  
層 流液膜へ の 移動現象 に た い す る G rae tz - Nusse l t 
の 一般的層 流理論式 と み な せ る 。
2 .  実験装置 お よ び方法
(5 ) 
ポ ン 7'
図 一 2 実験装置
(6 ) 
本研究で使 用 し た 実験装 置 の概略図 を 図 - 2 に 示
す。 装置 は す べ て ア ク リ ル製 で あ る 。 平板 は 横 巾 30
m で試料部分 の 巾 5 仰 に た い し 十分広 く と っ て あ り
壁効果 は 無視 で き る と 考 え ら れ る 。 き ら に ove rflow
edge か ら 試料部分 ま で長 さ 25仰 の 助 走部 を 取 り 、 測
Fhd ヴt
k L=ムW/rACAW (13) 
こ こ でムW[gJ は溶解時間 τ[se c J に お け る安息香酸の
溶解量でA [cm' J は溶解前の表面積であ る 。
本実験条件下で は流下液膜の純層流か ら波状層流、
乱流への流動機構への遷移に関係す る Froud数 ( Vx/ 
(gム ) )'2') 、 Weber数 CVx/ ( σ/ρム ) )'2') の 各上限値は は ず
9 お よ び 3 であ り 、 重力波 と 表面張力 j皮 の 共 存 域
( と く に重力波が大 き い ) であ る こ と 、 ま たRe数の上
限値か ら みれば乱流域に入 っ て い る こ と がわ か る 。
Froud数な ら びにWeber数 に た い す る傾斜角の影響
は前者に た い し て ( s in 8) )'2'で あ る の に た い し て後者
に た い し て ( s i n 8) 況で あ り 、 傾斜角 を変 え た結果は
移動速度に た いす る 重力波の付加的な影響の有無 を
明 ら か に す る も の と 見 ら れ る' 。
定部で7荒れが十分発達す る よ う に し た 。
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図 - 3 試料平板
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傾斜平板表面か ら の平均物質移動係数
図 4 は 4 種類の傾斜角 に お け る 実測の物質移動
係数kLを液流量L [仰が/sec J に た い し て プロ ッ ト し た
も の であ る 。
kL川、す る理論解(1 1) に た い し 、 vs = jゐな ら
びに Vx=L/WL\. を代入 し 、 ム = ( 3μL !.ρgWs i n 8) )'2' を
用 い る と
100 
L (岬/se c )
図 - 4
図 - 3 で示 き れ る試料平板の本体への取 り 付け は
はめ込み式 に な っ て お り 、 平板本体に た い す る傾斜
角の誤差は0 . 5 " 以内 で あ る 。 ま た平板本体の傾斜角
は 自 由に変化 さ せ る こ と がで き 、 本研究で は4 . 4。 、
15 . 4 " 、 17 . 0 。 、 45 . 3 。 の各傾斜角 で行っ た。 な お傾斜角
の測定は精度0 . 1 。 以内 の水準器て、行っ た。
試料部分は l 級安息香酸 を 250勾 の力 で圧縮成型
し た も の であ り 、 そ の表面はナ イ フ でけず り 平滑に
し た 。 な お試料部分の縦の長 さ は 3 0mて、 あ る 。
溶解液に は水道水 を使用 し た 。 液は主タ ン ク よ り
ポ ン プで定水位槽に送 ら れ 、 オ リ フ ィ ス メ ー タ ー を
へて平板上部の整流部 に入 り 、 そ こ か ら オ ーバフ ロ
ー し て平板上へ流れ る 。 主 タ ン ク では一部新 し い水
道水 と 置換 さ れ 、 循環液中の溶質の濃度増加 を防止
す る と 同時に実験中の水温変化 を さ け る よ う に し た 。
溶解速度の測定は試料平板 を溶解前後に真空デシ
ケ ー タ ー内に 90分間づっ放置 し た後秤量 し 、 そ の前
後の秤量差 よ り 求め た。 な お溶解量は秤量誤差が数
%内 に お さ ま る よ う に 、 約0 . 2q干呈度 と し た 。
10 -2 
10 -; 
10 
(UE\5)斗4
) 41 ( 
と 変形で き 、 液流量な ら び、 に傾斜角度に つ い て次の
よ う な関係が得 ら れ る 。
k L  -LYo( s in8) y， 
図中 の平行直線群の勾配は い ず れ も 弱、 であ り 、
移動係数kLが流量Lv') 7fí乗に比例 し 、 (1 5) 式 で示 さ れ
る 理論的関係 と 一致す る こ と が確め ら れたη
き ら に平行直線群の同一流量に お け る 各切片 を傾
斜角 に対 し て プ ロ ッ ト し た結果 を国一 5 に示す。 こ
の場合も 層流液膜理論に よ る %の勾配に よ く 一致 し 、
傾斜角 に よ る液面の重力波な ど に よ る付加的 な影響
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kL=南北47Y(誇) κ (包摂n 8 ) y， 
実験結果な ら びに考察
実験デー タ ー を整理す る に あ た り 、 密度ρ [g/岬] 、
動粘度 ν [cm'/ secJ 等の値は純水に た いす る値 を 用 い
た。 S c数はLintonお よ びShe rwood(3) ら の値 を使用 し
安息香酸の拡散係数DAB [mn! /secJ は こ の Sc数と 重携占
度の値 よ り 計算 し た。 安息香酸の水に た い す る溶解
度 CAW[g/耐 ] は化学便覧の値を用 い た 。
平均物質移動係数kJ仰/sec J は本実験条件下では
安息香酸の溶解量が き わめ て少な い の で次式に よ り
計算 し た。
3 .  
U同\4町
一・. : E q ( 12 ) 
2 
20 100 1000 
Re 
図 - 6 無次元相 関 関係
�..-戸戸
。
。�
0 . 03 0 . 1  s intl  1 . 0  
図 - 5 物質移動速度 に た い す る 傾斜角 の影響
が全 く 見 ら れ な い こ と が わ か っ た 。
図 - 6 は 実験結果 を (12)式 に 従 っ て Sh/S c 31( ム / 1 ) 31 
対Re数て、 プ ロ ッ ト し た も の で あ る 。 図 中 の 点 線 は (1�
式 を 示 し て い る 。 こ の 図 よ り 明 ら か な よ う に 、 本実
験範囲 ( Re =50- 1500 ) に お い て は 傾斜角 度 に 関係
な く 、 勾 配が理論値 と 同 じ % と な る こ と が確 め ら れ
た 。
次 に 液膜 の 乱 れ に つ い て 考察 す る と 、 重 力作用 に
よ り 流下 す る 傾斜平板上 の 液膜 内 に お い て 、 下 記 の
3 つ の 異 っ た 流域 が実験的 に 観察 さ れ て い る 。 (4)， (5)
( 1 )  20- 30 >R e て、 は定常 的 な粘性支配流 れ で あ
り 、 液膜厚 み は 一 定 で あ る 。
( II ) 30- 50 >Re で は い わ ゆ る 波状 層 流域 に は い
り 、 重 力 波 と 呼 ばれ る 重 力作用 に よ る rippl i ng 現象
が お こ り 、 そ の 流動 は 重畳現象 を 伴 う 。 な お 通常流
下水膜 で は FR > We と な り 重 力 波 が表面張 力 波 に 先
行 す る 。
( III ) Re ご250 -500以上で は 層 流域か ら 乱流域 に
移 る 。
以上 の よ う に Re数が30- 50以上乱流へ の遷移域 に か
け て 、 波 長 の 長 い 重 力 波 に よ り 液膜 表面 に 徐 々 に 乱
れ が生 じ 、 液流量 の 増 大 と と も に そ の 乱 れ が大 き く
な る が 、 図 6 の 実測値 に は こ の よ う な 液膜表面 の
乱 れ の 影響 が全 く み ら れ な い 。 こ の こ と は 安息香酸
の Sc数が非常 に 大 き い の で、 そ の 乱 れ が濃 度境界層
ま で浸透 し て い な い と い え る 。
以上、 液 膜 の 広 い範囲 の 流動状 態 に お け る 物質移
動速度 に つ い て 調 べ た 結呆 、 次 の よ う な 相 関式 を う
る こ と カず で き た 。
ー / 八 \ 31Sh = 1 . 35Re 31' S c 73 \ � )  (1 日
こ の 関係 を 図 - 6 に 実線 て、示 す。
結 言
本研究 で は傾斜平板 を 用 い て 流下液膜 の 流動状 態
傾斜角 に 対 す る 物質移動速度 へ の 影響 を 調 べ た 。 そ
の 結果 次 の こ と が確認 さ れ た 。
(1 )  各傾斜角 度 に た い す る 実測値 を h 対L で プ ロ
ッ ト し た 結果、 勾配 が泌の直線群 が得 ら れ た 。 そ れ
ら 直線 の 同 一 流量 に 対す る 切 片 を s i n 17 て、 フ。 ロ ッ ト し
た 結 果 %の 勾 配 が得 ら れ た 。 こ れ ら 二 つ の 関係 は 層
流液膜 の移動 現象 に た い す る 理論的関係 と 一致 し て
お り 、 傾斜角 に よ る 液面 の 重 力 波 な ど の 付加 的 な 影
響 が全 く 見 ら れ な い こ と が わ か っ た 。
(2) 実測値 を Sh/S c 31( ム / l ) 31対Re で、 フ。ロ ッ ト し た
結呆 、 そ の 勾 配 は 泌 を 示 し 、 層 流境界層 理論 よ り 求
め ら れ る 勾 配 の 値 と 一致 し た 。
(3) こ れ ら の 関係 と 流動状態 の 考 察 か ら 、 高 S c
数域 で は 重 力 波 と 呼 ば れ る rippl ing に よ る 液 膜 の 乱
れ は物質移動速度 に 影響 し な い こ と が確認 さ れ た 。
(4) か く し て 液膜 の 広 い 流動範囲 の 流動状 態Re ご
50- 1500 に お い て 、 (1 6)式 で示 さ れ る 相関式 を 得 た 。
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COMPARISON OF CALCULATION METHODS IN THERMAL DESIGN FOR 
HEAT EXCHANGER WITH MASS TRANSFER 
Hisashi MIYASHITA 
Dept. of Chern. Eng. Toyama University 
Takaoka, Japan 
Three different calculation methods are proposed for the thermal design of a heat exchanger 
without phase change in the process fluid. These methods are: method of mathematical solution, 
method of graphical integration of an operating line on the temperature-enthalpy diagram and 
method based on the assumption that the temperature of the circulating cooling water does not 
vary in the vertical direction. 
In this paper, the results obtained by these methods are compared with experimental data 
for a vertical type evaporative cooler. 
A 
c 
d 
G 
h 
L 
Q 
Re 
w 
X 
• Nomenclature 
heat tranfer area 
operative constant 
operative constant 
integral constant 
heat capacity 
tube diameter 
flow rate of air 
[m•] 
[-] 
[-] 
[-] 
[kcaljkg. · q 
[m] 
[kg/hr] 
heat transfer coefficient 
[kcalj m 2• hr. • C] 
enthalpy of air [kcaljkg-dry air] 
saturated enthalpy of air at bulk 
temperature of circulating cooling 
water [kcaljkg-dry air] 
overall mass transfer coefficient 
[kg/m2• hr. Ai] 
flow rate of process fluid [kg/hr] 
rate of heat transfer [kcaljhr] 
Reynolds number 
values defined by Eq. (16) 
temperature 
velocity 
.
[-] 
[-] 
[•C] 
[m/hr] 
overall heat transfer coefficient 
[kcaljm•. hr. · q 
flow rate of circulating cooling 
water [kg/hr] 
Ut -tw) defined by Eq. (lO) [•C] 
y 
a, f3 
a', /3'' r' 
r 
1, 2 
i, 0 
t 
Uw-ig) defined by Eq. (ll) 
[kcaljkg ·dry air] 
constant defined by Eq. (9) [-] 
constant defined by Eq. (8) [-] 
thickness of tube wall [m] 
thermal conductivity 
[kcaljm. hr. ·c] 
flow rate of cooling water 
per unit length [kg/m. hr] 
• Subscripts 
bottom and top of heat exchanger, 
respectively 
inside and outside of heat transfer 
tube, respectively 
process fluid 
w circulating cooling water 
g air 
s scale 
1 . Basic Equation in Thermal Design 
Considering an arbitrary infinitesimal area 
of the heat exchanger as shown in Fig. 1. 
Since the apparatus are thermally insulated, 
heat loss of the process fluid and the circulat­
ing cooling water can be neglected in the 
calculation. 
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Process Cooling 
fluid tube wate Air 
G t +dt , g g i +di 
FIG .1 POTENTIAL PROFILE 
The overall heat balance in the heat ex­
changer with mass transfer can be expressed 
as 
(1) 
The transfer equation for heat and mass in 
the infinitesimal area dA of heat exchanger 
are respectively written as follow, 
L C t  dt= Uo (ft -tw) dA (2) 
(3) 
using the symbols shown Fig_ 1. 
If the heat transfer resistance of the pipe 
wall is neglected, the overall heat transfer 
coefficient is expressed as 
uo 
1 
(4) 
In addition, the following heat balance Z) is 
employed 
LCt df= G dig-WCw dtw ( 5) 
Eliminating dA from Eqs. (2) and (3), one 
obtains the following equation. 
_!!j_
= 
_ __£__. !!__o_(t  -t�) 
dig L Ct kog iw-ig (6) 
� _!j__ L Ct (�) 
dig WCw WCw dig 
G { Uo ( ft-fw )} 
= 
WCw 1-k:; -fw-ig (7) 
In order to simplify the analysis, the relation 
between the saturated enthalpy i w and tem­
perature of the cooling water t w is approxi­
mated either by the quadratic equation or the 
linear equation over a certain temperature 
range. 
i w =a' t w 2 + {3'. tw + y' 
iw=a fw +{3 
(8) 
(9) 
Those approximate equations are tabulated as 
in Table 1 and 2 respectivery. 
Table 2 Second-order approximate equation 
Temperature-! Second-order approximate eq. range i 
0-20°C i iw=O.QQ9859 fw2+0.3685 fw+2.315 
5-25 oc iw=Q.Q1295 f w'+0.2917 fw+2.735 
10-30°C iw=0.01688 fw'+0.1542 fw+3.861 
15-35°C iw=0.02196 fw'-0.07355 fw+6.321 
20-40°C iw=0.02863 fw'-0.4401 fw+11.23 
25-45 ·c iw=0.03757 fw'-1.020 fw+20.47 
30-50'C iw=0.04936 fw'-1.898 fw+36.60 
35-55'C iw=0.06517 fw'-3.238 fw+64.68 
40-60'C iw=Q.Q9Q4Q fw'-5.629 fw+ 120.89 
45-65 ·c i w=0.1277 fw'-9.544 fw+223.02 
50-70'C i w=0.1836 fw'-15.97 f w+406.15 
55-75'C i w=0.2886 fw'-29.11 fw+815.33 
60-80'C iw=0.4721 f w'-53.93 f w+ 1651.67 
Table 1 Linear approximate equation 
Temperature range Linear approximate eq. 
0 - 5 ·c iw=0.4368 fw+2.2318 
5 - 1 o ·c iw=0.5102 fw+l.8578 
1 0 - 1 5 ·c iw=0.6084 fw+0.8660 
1 5 - 2 0 oc iw=0.734Q fw-1.030 
2 o - 2 5 ·c iw=0.902 fw-4.400 
2 5 - 3 0 oc iw=l.l18 fw-9.823 
3 0 - 3 5 'C iw= 1.400 fw-18.31 
3 5 - 4 o ·c iw= 1.912 fw-36.62 
4 o - 4 5 ·c iw=2.254 fw-50.71 
4 5 - 5 0 'C iw=2.902 fw-79.93 
5 0  - 5 5  oc iw=3.78 fw-123.92 
5 5  - 6 o ·c iw=5.01 t w -191.71 
6 0 - 6 5 oc iw=6.77 fw-297.53 
6 5 - 7 0°C iw=9.44 fw-471.48 
7 0 - 7 5°C iw=13.70 fw-770.47 
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2. Method of the Thermal Design 
Calculation 
2. 1 Mathematical Solution Method (M-1) 4) 
For the sake of convenience, the following 
substitutions 6) are made : 
ft -fw=X 
iw- ig =J 
(10) 
(11) 
Differentiating Eq. (10) with respect to A and 
using different transfer equation, one obtains 
the following differential equation : 
where, 
dx 
dA 
+ a,x+ b,y= 0 
a, = - c._-� t + � Cw ) u. 
b -� 
' WCw 
(12) 
Similarly, differentiating Eqs. (9) and (11) 
with respect to A and substituting these results 
into the mass transfer equation, 
dy 
one obtains 
where, 
dA + a2x+ b2
y= 0 
aU. 
a2 wcw 
b2 =( � - wacJ k.g 
(13) 
Eliminating y from Eqs. (12) and (13), one 
obtains the following second-order differential 
equation for x: 
d2X dx 
�+( a ,+ b,) dA + 
(a,b 2 - a2b1 )x =  0 
General solution of Eq. (14) is given as 
(14) 
x =C,er1A+C2e<>A (15) 
where, C,, C2 are constants of integration 
and r,, r2 are the roots of the following 
quadratic equation. 
r2 + (a1 + b,) r+ (a,b2 - a2b,)= 0 (16) 
Similarly, the second-order differential equa­
tion for y can be obtained from Eq. (13) as 
d2x dy 
--- -+ (a + b2)d- A- -
+ dA2 ' 
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(a,b2 - a2b,)y= 0 (17) 
General solution of Eq. (17) is given as 
y= C3er1A + c.er2A (18) 
where, C3, c. are constants of integration, 
whereas r,, r2 are the same roots as obtained 
from Eq. (16). Using the boundary conditions 
B. C. (A = 0 X=  x, y = y, ) A = A x = X2 Y = Y2 
the constants C, C, C3 and c. can be ob­
tained. 
Since the cooling water is circulated, it can 
be assumed that lw1=lw2, iw1=iw2· There­
fore the area A can be expressed from Eq. 
(1 5) as 
A =- 1-fn 
r2 
[ (r, +a,) (t  1-t w 1�-�-b,_ � wl =�_g�l 
(r, +a,)(ft 2-tw 2) + b, (tw 2-Zg2) 
(19) 
and from Eq. (18) as 
A =-1-tn 
r, 
u_r2_-:r_a,) (t  1-t w ,) + b, (� w 1-�g ,)] (r2+a,)(ft2-fw2) + b, (tw2-Zg2) 
(20) 
In practical calculations, the value of fw must 
first be assumed, then the values of i w can be 
calculated either from Eq. (8) or (9). These 
values are then substituted into Eqs. (19) and 
(20), and A can be calculated by trial and 
error procedure until both equations become 
equal. 
2. 2 Successive Calculation Method (M-2) 
This method is based on the successive in­
tegration of the Eq. (6) and Eq. (7) following 
the operating fluid curves on the temperature­
enthalpy diagram. Operating line which is 
obtained by the successive integration is either 
the t w vs. i 8 or t  vs. i 8 curves. Here, tw 
vs. i 8 curve is adopted as an operating line. 
One can obtain the relations t w and i 8 over 
the range from i 8 1 to i 8 2 using the following 
equations (a), (b), (c),. · · · · · · · · · , which are 
obtained from Eqs. (6) and (7) . Since t w I 
should be equal to t w 2, it can be calculated 
by the trial and error procedure. 
G U0 (- f ti-f wi 1 • .11 tc 11 = --- · -- --. ---.--7 .11 zg LCt k •• Z w i- z . , (a) 
ft11=ft i-.dftt (b) 
i811 = i8 I  + .11 i, (c) 
G L Ct (.dft11 ) .11 f w 11 =- W Cw . W Cw .11 i g 11 (d) 
fw11 =fw i -.dfw11 (e) 
.11 t =-
G
-· V. ( f£, (n-I)-fwi (n.I)) I n  L Ct kog iwi (n_,}- ig,{n-I} 
(a) , 
fttn=ft,(n.1}-.Jf£In (b) ' 
i.,n = i8dn-IJ +.11 i g (c ) ' 
fw,n=-:cw - ���(-�::I�-) (d)' 
fwin = fwi(n-I} - _,j fwin 
iwin =a' twin + j3' twin + y' 
(e) , 
( f) ' 
Here, (i.2-i.I) is divided into equal parts 
of .11 .ig. A typical curve of t w vs. ig is depicted 
in Fig. 2. 
Fig. 2 
The total area "4 can be calculated by 
making use of the following equation which 
is obtained from the mass transfer equation. 
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(21) 
Since i w is a function of tw, Eq. (21) should 
be solved by graphical integration. The loci 
of the t w vs. i • curve obtained by the trial 
and error procedure and the (i w- i •) relation 
are shown in Fig. 2 . 
2. 3 Method by assuming The Temperature of 
Circulating Cooling Water does nat change 
in the Vertical Direction 
The temperature of the circulating cooling 
water at the top and the bottom of the column 
are the same and the temperature distribution 
is found to have a peak at the middle of the 
column 1). However, one can assume approxi­
mately that the temperature of the cooling 
water is constant throughout and that the 
saturated enthalpy i w is constant. Thus, the 
transfer equation can be simplified and the 
thermal design calculation become easier. 
Eventualy, by integration of heat and mass 
transfer equation with the following boundary 
conditions, 
B. C. ( A=O 
A= A 
area A can be obtaines follows : 
A=--- tn 
L C f 
( f f I -f we 
) V. f £ 2-f we (22) 
A =-k.
� t n ( ���= ::: ) 
(23) 
The practical calculation is similar to ( M-1) 
method. One can obtain A by continuing the 
trial and error procedure until Eqs. (22) and 
(23) become equal. 
3. Comparison of Various Methods with 
the Experimental Results and 
Discussion 
The actual heat transfer area is compared 
with the values calculated by the various 
design methods. Designed heat transfer area 
of the vertical type evaporative cooler is 2.15 
X 10 ·l [m] (outside diameter : 0.04 [m], height : 
1.8 [m] ). In order to compare the three cal­
culation methods, the experimental condition 
and the relative equation of V. and k.g are 
used, and they are shown in Table 3 with the 
experimental condition 3), 6). Table 4 shows 
the comparison of heat transfer areas obtained 
by the three calculation methods. It is as­
sumed that the saturated enthalpy curve can 
be expressed by the quadratic equation (3} and 
that a'= 0.06571, {3' = -3.238, r' =64.68. In 
the same experimental run, the same tendency 
of errors is obtained in the three methods. 
These errors seem to stem from the experi­
mental errors in the calculation of U. and 
k.g. The deviations of various calculation 
methods, based on the heat transfer area of 
the experimental apparatus and the mean 
deviations of the area by the methods ( M-1), 
( M-2) and ( M-3) from the actual one are within 
about 10%. The successive calculation 
methods give the most accurate results, and 
the ( M- 1), ( M-3) methods give a little bit 
higher deviations. However, it is acceptable 
to consider the higher deviation as a safety 
factor in design work, and the ( M-1) and ( M-3) 
methods are comparatively simple. Therefore, 
it is recommended to apply the two simple 
methods to practical use. 
Table 3 Experimental condition and relative 
equation of U0 and k0, 
Re 1 : 2 X 10' - 9 X 1 O• 
Re. : 6 X 10' - 7 X 10' 
Re, 3 X 10' - 3 X 10• 
r 3 X 10' - 3 X 10• 
i fll 6 12 
i (J2 30 - 50 
I w 38 - 50 
htd, t d,') 0.53 (d,p.1p1 ) 0.8 t CtP. t j 0.53 
--= 0.0205 -- --- ---
Af d, l'f Af 
h.= 340 rr J'l' 
k,, = 0.00823
( 4 G ) 0.9(�0.15 
trdipg Pw 7 '---------
In this paper, a comparison of the calculated 
results is made with the experimental results 
of a vertical type evaporative cooler. In 
principle, the three methods can also be ap­
plied to a horizontal type heat exchanger with 
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Table 4 Compari$on of heat transfer area 
three calculation methods 
(M-1) (M-2) (M-3) I (M-1) (M-2) (M-3) 
x10 ., XlO ., X 10 -t 1 error error error 
[m'] [m'] [m'] [%] [%] [%] l-- -- - -�---
1 I 2.26 2.17 2.23 ! 5.12 0.93 3.72 2 2.19 2.13 2.18 1.86 -0.93 1.40 I 
3 2.22 2.15 2.20 I 3.26 0.00 2.33 4 2.20 2.13 2.18 2.33 -0.93 1.40 
5 2.35 2.24 2.31 9.30 4.19 7.44 
6 2.30 2.20 2.25 6.98 2.33 4.65 
7 2.15 1.96 2.11 0.00 -8.84 -1.86 
8 2.22 2.16 2.21 3.26 0.47 2.79 
9 2.29 2.20 2.24 6.51 2.33 4.19 
10 2.30 2.20 2.24 6.98 2.33 4.19 
11 I 2.35 2.25 2.28 9.30 4.65 6.05 
12 2.28 2.17 2.24 6.05 0.93 4.19 
13 2.28 2.18 2.23 6.05 1.40 3.72 
14 2.27 2.17 2.23 5.58 0.93 3.72 
15 2.14 2.09 2.12 -0.47 -2.79 -1.40 
16 2.36 2.25 2.29 9.77 4.65 6.51 
17 2.16 1.98 2.11 0.47 -7.91 -1.86 
18 2.15 2.10 2.13 0.00 -2.33 -0.93 
19 2.22 2.15 2.21 3.26 0.00 2.79 
20 2.16 2.11 2.15 0.46 -1.86 0.00 
- ·----
21 2.16 2.11 2.14 0.47 -1.86 -0.47 
22 2.31 2.25 2.28 7.44 4.65 6.05 
23 2.18 2.15 2.17 1.40 0.00 0.93 
24 2.29 2.22 2.24 6.51 3.26 4.19 
25 2.28 2.17 2.20 6.05 0.93 2.33 
26 2.30 2.17 2.20 6.98 0.93 2.33 
27 2.18 2.11 2.14 1.40 -1.86 -0.47 
28 2.18 2.13 2.16 1.40 -0.93 0.47 
29 2.13 2.09 2.11 -0.93 -2.79 -1.86 
30 2.14 2.09 2.12 -0.47 -2.79 -I.40 
31 2.12 1.98 2.00 I -1.40 -7.91 -6.98 
32 2.19 2.15 2.18 1.86 0.00 1.40 
33 2.34 2.24 2.28 9.30 5.58 7.44 
34 2.21 2.13 2.19 2.79 -0.93 1.86 
35 2.34 2.24 2.28 8.84 4.19 6.05 
36 2.20 2.15 2.17 2.79 0.00 0.93 
37 2.30 2.19 2.25 6.98 1.86 4.65 
38 2.19 2.13 2.18 1.86 -0.93 1.40 
39 2.15 2.11 2.12 0.00 -1.86 -1.40 
40 2.28 2.17 2.20 6.05 0.93 2.33 
mass transfer. Within the allowable deviation 
limits, either method ( M-1) or method ( M-3) 
seems to be the simplest one, the outher 
recommend it. 
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富山大学工学部紀要第24巻 1， 2号 1973 
ガスレーザーの3モード発振について
井上 聡・井上 浩
3-Mode Osillation of Gas Lasers 
Satoshi INOUE . Hiroshi INOUE 
We found the stationary solu tion of Lamb's diffe rential equ ations numerically， varyin g the pa­
rame te rs with the displase ment of mirrors， and the conditions in orde r to hold 3-mo:l.e oscillation. 
This is val id to tlie study of the phase lockin g of gas lase rs. 
1. 緒 言
ガスレーザーを利用する際には発振する各モード
間の位相同期を行う ことによって、 パルス通信の信
号対雑音比を上昇せしめる ことが行なわれている。
この位相周期のなかで、 振幅変調同期、 周波数変調
周期に関しては理論的にも実験的にも詳細に研究さ
れている。(1) (2) しかして共振器長変調を行う ことによ
っても全く同様にガスレーザーの位相同期を行う こ
とが出来る ことが実験的に確められている。 (3)(4)しか
し、 この同期に関して理論的に取り上げられた こと
がない。 本文は共振器長変調によってゆっく りとパ
ラメーターが変化するものとしてLamh'5)の微分方程
式をといて此の現象を解明しようとするもので、 先
づLambの微分方程のパラメーターとレーザーの相対
励起比との関係、 およぴドップラー幅との関係を数
値 計算によって求め、 又此のパラメーターを用いて
3モード発振振幅を求めた。 与えられた諸定数に対
して 3モード発振の可否を論じた。
これよりLambの 3モードの式が 位相同期をとるた
めに用いうる条件が求められた。
2. Lambの微分方程式とパラメーター
ガスレーザーにおいて、 3モード発振可能なとき
の発振振巾 E 1、E2 ，E s、と 位相仇、 ψ2、 ψsとの聞には
次の微分方程式が成立する。
E. = a.E. -ß. E.2-BI2E.E."- B..E.E，"-( 1/2， cosゆ+ç2Ssin世)
E:Es ......( 1) 
E，=a，E，-ß，E:-B2IE，E�-IJ"E，E.ー(7J1，cos世tçら泡sin坤胡+似�E品E
.・・・・.(2)
É.=a.Es-ßsE:-B SlE.E�-Bs.EsE:-( 1/2.cosrþ+ç2lsinゆ)E:E.
・・・・(3)
v.+偽屯.+0".+p.E�+r:l!E:+rlSE:+(砧.sinゅーらcosゆ)E:E，E.
・・・・・・ (4)
均+偽=Q，十の+p，E:+ r2lE�+r:田E:+(7JlSSih世-çωos併)E品
・・・・(5)
均十偽=Q，+偽+向E."+ωE�+r:鍵E:+(1}asinψ←-イ右古ç，ふ2創仰1
.・・・(6)
ψ= 2 X( 5 の右辺)一( 4 の右辺)一( 6 の右辺)
・・・( 7)
ψは相対 位相と称するもので、 位相同期に関係す
るものである。( 1)(2)( 3)( 4)(5)(6)(7)式中のパラメータ一
旬、 ん、 。棚、甲棚、E棚、σ旬、 向、 τ!耐など は相対励起比
Rとドップラー幅KUとに関係するもので、この計算
式は[5]の( 82)、( 83)、(92)、(93)、(109)-(120)、(124)
-(129 )式を用いた。
このパラメーターは発振振幅に依存しない。
式中に出てくるN.などの計算には、反射境問の距
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離 L =125側、 レーザー管長104.5捌管と反射鏡との
距離を13.50怖とした。 また電気 子モーメントは [6] 
のデーターを用い、 励起密度Nは[7Jの値を用い、N
(z， t)=5.9/ 3 X1013[1/耐]とした。また緩和定数と
してはa準位の緩和定数y.=12MHZ、 b準位の そ れ
をn=捌Hzとした。 また仏= 守 ( c は光速) で
決まる周波数より多少ずれたhでもって発振してい
る。 反射鏡の位置を移動することによってドップラ
ー帽の中央 ωよりのモードのずれを表すために ω­
hとするが、 反射鏡の移動を発振波長単位で表すと
便利であるため、 計算するとλ/12が20MHzIこ対応
することが分る。 よって(ω-112)を横軸 にとり、 パ
ラメーターの変化を縦軸にとってその関係を求める
と次図のようになる。 表示方法としては、 中央モー
ドの位置(ω一ぬ)上に 3モードに対するパラメータ
ーの計算値を 3 点で表した。
3. パラメーターの計算傭
3 -1 相対励起比 R=1.5、ドップラー 巾 KU =400 
MHzの場合
非飽和利得係数日n、 自己飽和利得係数ん、 他によ
る飽和利得係数。棚、モード引張り項句、 モード反援
300 200 100 0 -100 -200 -300 
ω ν[MHz] 
図 1.1 非飽和利得項an( R=1.5 ， KU=400MHz) 
XI0 A A A 噌'Anノ“内べυT 凡υ2 
0.8 
0.4 
300 200 100 0 -100 -200 -300 
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図一1.2 自己の飽和利得項ん(KU=400MHz)
項ρn、モード 結合項τ醐非定常状態項可師、ç""，をそれぞ
れ、 図 1.1よりl.Rに示す。
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3 - 3 同上 相対励起比R=1.1、KU=800MHz
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図-3.1 非飽和利得項仇( R=1.1、 KU=800MHz)
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図-3.2 自己の飽和利得項ん( KU=800MHz)
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3 - 4  向上 相対励起比R=1.05、KU=1010MHz
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XlO-l (1) S勾
(2) SL'l 
(3) S21 
600 500 4∞ 300 200 。(3)-100-200-300-400-500二6∞
ω一ν[MHz]
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4. 発援振巾について
反射鏡の位置を移してパラメーターの値を変化せ
しめ、Lambの微分方程式より定常解を求める。5と甲
との項は無視することとしまた、 位相関係も無視出
来るものとして、 連立方程式よりE ζE よE lを掃出
し法によって求めた 結果を次に示す。
4 - 1 KU=400MHzの場合
R=1.3、R=1.4、R=1.5、R=1.6の場合をそれぞ
れ図一5.1、 5.2、 5.3、 5.4に示す。
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図-5.2:振幅E �(R=1.4、 KU= 400MHz) 
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図--:5.3 1 振幅E�(R=1.5、 KU= 400MHz) 
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図-5.4 振幅Pn(R=1.6、 KU= 400MHz) 
4 -2 KU=600MHzの場合
R=1.3、 R=1.5の場合をそれぞれ図-5.5、5.6に
示す。 X10' 
図-5.5 振幅E;(R=l 3、 KU= 600MHz) 
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(3) Eî 
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図ー5.6 振幅E �(R=1.5、 KU= 600MHz) 
4 - 3 KU=800 MHzの場合
R=1.1、R=1.2、R=1.3の場合をそれぞれ図 一5.
7、 5.8、 5.9に示す。
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図 5.8 振幅E�(R=1.2、 KU= 800MHz) 
図 -5.9 振幅E�(R=1.3、 KU= 800MHz) 
4 - 4 KU=lOlOMHzの場合
R=1.05、R=1.1、R=1.2、R=1.3、R=1.4、R=1.
6の場合をそれぞれ図 -5.10、 5.11、 5.12、 5.13、 5.
5.14、 5.15に示す。
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図 5.10 振幅E;(R=1.05、KU=1010MHz)
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図-5.11 振幅E�(R=1.1、 KU=1010MHz)
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図一5.15 振幅母( R=1.6、 KU=1010MHz)
5. 3モード発振範囲
図-5.1より図 5.15までをもととして、( ω-112)
が Oなる点を中心として発振 振 巾が最初に Oとなる
( ω一 均)の値を求めて、 相対励起比 Rとの関係を求
めてみると図- 6 のようになる。 図中の 黒丸は 3モ
ードのうち 1モードが抑圧されて、 2モードとなる
点であり、 また×印は 3モード発振を行い、 発振 振
巾が Oとなる ω一 均の 範囲が120M H zとなる点を示
す。
また 同様に 1 モード抑圧されたときに、 抑圧モー
ドの (ω一 均)の 値;に対する 振巾の大きさE!(ω一 ν'2=
.2Mode効果開始点 KU=1010MHn 
600一 �
500 
園400
編
膳300
阪号 200
高 100
。lI/.イィ
1.0 1.1 1.2 l.3 1.41.5 1.6 1.7l.81.9 
相対励起(R)
図- 6 相対励起(R)と3M ode発振範囲
X10' 
r _ ____ -
0.30� -ー- KU=400MHz 
0.15� -、__ 600MHz 盲|と
理 。ιー
膳 11.0
-0.15 
-0.30 
図一 7
、、、1.5、、、、‘ 相対励起(R))
、、 、、 、、 、、、、 、、
2M ode効果点(士60MHz)における
振幅(Pn)と相対 励起(R)
:!:60MHzIこ対するモードの 振巾) と相対励起比との
関係は図一 7 に示すようになる。KUが大きいときに
相対励起比 Rが大きい場合日は 負となるので、 位相
同期を論ずる場合には 此の 範囲の RとKUな使用する
ことが出 来ない。
6. 結 言
ガスレーザーにおいて共振器長変調による位相 同
期に必要な 3モード発振の 条件は、 定常状態におい
て 3モード発振 可能であれば、 理論的に取扱いが容
易となる。 本文は 此の 3モード発振することの出 来
る。 相対励起比 Rとドップラー 巾の 範囲を示したも
ので、 位相 同期の研究に役立てることが出 来る。
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ガスレーザーの位相同期について
井上 聡・井上 浩
Phase Locking of Gas Lasers 
Satoshi INOUE . Hiroshi INOUE 
We found the non-sta tionary solution of Lamb's differential equations， with slowly varying 
paramet巴rs by means of the cavity length mod ulation. It is shown that in order to k巴巴p the phase 
locking the moving v巴locity of reflecting mirrors must be over the threshold value， and the flat 
part of the curves of the relative phase versus time corresponds to the phase locking of gas la 
sers. 
1. 緒 言
共振器長変調による位相 同期の実験は1966年Hen­
nebl巴r & Schul te (1)によって11-なわれ、 さらに1967
年Smith(2)、 1968年Bambini & Burlamachi (3) などに
よって行なわれ、 ガス レーザーが位相 同期を生ずる
ためには、 反射鏡の移動速度に閥値があり、 或る移
動速度となるとはじめて位相 同期が生ずることが明
にせられている。 しかしてこの理論的なうらづけは
未だ見受けられないので次の 2 つの仮定を設けて検
討を試みたので報告したい。
仮定としてはその1として、 共振器長を変化しで
も常に 3モードの共振が可能であること、 その 2 と
して反射鏡の移動は緩漫であって、 移動距離を等間
隔に区分した際、 1区間の諸定数は一定としてL a
mb(4)の微分方程式をとき、 次の区間においては 、 時íj
の計算結果を初期値とし、微分方程式のパラメーター
が変化した系に加わると云うように見倣しうること
のように考える。 此の様にして求めた相対位相が時
間的変化に対して平坦であれば位相 同期が行なわれ
ていると考えることによって、 反射鏡の移動速度の
閥値は 4帥/sec ( 相対励起比1.1、ドップラー 巾1010
MHzのとき)となることを示した。これは実験結果と
も一致 する。
2. 位 相 伺 期
Lambの 3モードの微分方程式をIHし、て数値計算を
行うが、 この微分方程式のパラメ ターは自íj，論文(S)
に示しであるものを利用する。
そして仮定の(1)に従って 3モ ドとならないパラ
メーターは使用しないことと する。
Lambの微分方程式の非定常解を求めるのにEul
er(6)ì:去によったが概略のフローチャ トーを次に示す。
但し位相 同期の簡略式を用いる判定法もこのqlに含
めたが、 ここでは 省いである。[5Jの式番サそのま
ま用いて示しておく。
1. E1、 E2、 E3、 ψの初期値を与える。
2. 反射鏡の最初の位置に対 するノぐラメータ
用意する。
3. ムT時間の変化量を計算 する。
ムE1=((1)の右辺)・ムT
ムE2=((2)の右辺) . ð.T 
ムE3=((3)の右辺) . ð. T 
ム内=((4)の右辺) ・ムT
ム山=((5)の右辺)・ムT
ム ψ3=((6)の右辺)・ムT
匂hAQd 
ムψ=2ムψ2ームψ1 ムψs
E1=E1+ムE1
E2=E2十ムE2
Es=Es+ムEs
ψ = ψ +ムψ
-T =T+ムT
次の位置のパラメーターを用意する。
4. n回行い終了すれば5へ、 でなければ3へ飛ふ、
5. 終了
計算する全区間をη等分し時聞の単位をムTとする
が、 反射鏡の位置の変化をドップラー幅中の周波数
の変化でおきかえると、 ドップラー幅の中て"20MHz
の変化は距離でλ/12に相当する。 従って移動速度と
してムT=10 -�ecとすると5.3 om/secの移動速度に対
応せしめることが出来る。 ψ の初期値を 0 、 E1、 E，
E3の初期値を40、 140、 180、 とした時、 ムTが1O-�
1O -� 10て1O-8(sec)と変ったときの計算値を図- }
に示す。 (ω ν'2) なるf直は0 のときには 3 ーモード
の中央のE2が6328 Aに相当する発振をなすときで、
従って(ω 112) はドップラー幅の中央よりのE2モー
ドのずれを表している。 移動速度を上昇することに
よって相対位相の変化が少なくなることが分る。 同
様に相対励起比 R=1.05としたとき、ムT=0.6 X lO-6
0.8 XlOて1.0 X10て1.2 X10-� 1.4 X10 -6(sec) に
対する相対位相ご図一2 に示す。 また相対励起比R
=1.1の場合を図- 3 に示す。 図- 2 、図- 3 を見れ
ば、 (ω ν2) が Oの中央において平坦な部分が生じ
ていることが分る。 (ω- 112) のi:40MHz附近におい
て相対位相の偏差を求めて図 4 に示す。
相対位相がO.l rαdとなるムTは1.3 X106secとなる
が移動速度に換算すると 4 側/secとなり、 位相同期
の生ずる閥値と考えることが出 来る。 反射鏡が移動
し、 理在のE1、 E2、 E3のモードの1つE1がドップラ
ー幅より出ていっても幸庁にE1のモードがド、ソプラー
幅の中に入って来て、 同じく 3 モードとなり、 イ立
相同期が行なわれることとなり、 位相同期は経統さ
れる。 1区聞の計算に使用する初期値はすで引に充分
成長した発振モードが同期に関係あるとしている。
位相同期に関係するまでには非直線項の影響のない第
l項、 即ちE1=日E1のように考えてみれば移動速度
の遅速に関せず、 同じ位置にくれば同じ 振幅まで
bui ld upすると考えることが出 来る。
-0 
2-ld 出
�
-2.4 
翌-3.2令く
耳1'-4.0
0.05 
ハυ[.〔同〈出]
何割、ーハUE骨組素早
0.2 
モードf立置
図ー1
10 
o DT=0.6X10-'sec 
() DT=0.8 X10-'sec 
・ DT=1.0X10ーもec
o DT=1.2 X10-'sec 
() DT=1.4 X10-'sec 
-0.25 
100 0 -100 
モード位置 ω- v， [MHz] 
図 2 相対励起比R=1.05の場合
百-0.41
z-o 
寝
組1.2
E-1 6  
一2.01ZOO 100 0 -100 -200 
モード位置 ω一地 [MHz ]
図-3相対励起比R=1.1の場合
� 0.21 
凸
〈出〕
- 92一
1ト 」九モι丸一 ­・
一一一守ーーーー・』ー一一ー一一一ーAaゐー，ムハU
叫附暗唱寝起
1.2 1.0 
DT [μsecJ 
0.8 0.6 
4 5 6 7 8 
移動速度 om/ sec 
図- 4 移動速度と位相偏着
3. i立相周期に関するLambの簡略式に
Lambによると近似式として
ψ=σ+Asinψ+ßcoscþ 
σ=2σ2-alー の
として、 A、 Bの計算略式が示しである。 よって今
fA吉平ß2と σ との関係を取扱う必要がある。 フロー
チャートの途中に[A2芋ß2と σ との計算を入れてみ
たが、 図 - 5 に示すようになる。
200 
[JÃヰ子一!σ1]
0.3T ��05[Hz] 
-1.2 
-1.5 
-1.8 
一100 -200 
o DT=10-'sec 
・DT=10-'sec
() DT=10・sec
図 5 Lamb簡略式による同期の伴定
Lamb によると !A咋ß2-1σ |が正となれば位相周
期が生ずることとなるが、 先に求めた位相 同期より
範囲が狭いと思われるので、 この簡略式は簡略しす
ぎた感がある。 またこの考え方をどの程度の移動速
度まで利用出 来るかを考えてみる。 反射境の移動し
ているので、 区分された ムTの中にレーザーのパル
ス数は少なくとも10ヶ欲しいので、 現在使用してい
るレーザーの 120MHztこ対してはlO-�ec程度となるe
また式中に使用した緩和定数が10MHz程度と考えて
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いるので、 これによってもlohcの時間隔で考える
必要がある。 従って適用出来る移動速度は500棚/s
位が限度であると考えられる。
4. 結 言
系の共振器長変化により緩くりとパラメーターの
変化する微分方程式を数値解析することにより、 位
相 同期するため移動速度の閥値を求め。 これが実験
結果と一致することを示した。 終り に研究室の方々
の 御助言について感謝 する次第 である。
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n型ゲルマニウムの光ピエゾ抵抗効果
市村 昭二
On Photo-piezoresistance Effect in n-type Germanium 
Shoj.i ICHIMURA 
A new photo-piezoresistance effect was observed which is caused by homogeneous distribution 
of the hydrostatic pressure in a n-type germanium. The effect observed are in agreement with 
the explanation that effect is caused by the dependence of the energy gap on.the pressure. 
1. ま え カザ き
半導体バルクに応力を及ぼすとバルクの電気抵抗
が変化することはピエゾ抵抗効果として知られてい
る。 ピエゾ抵抗効果については1954年にSmith( l)に
よってGeとSiのピエゾ抵抗に関する理論と実験が発
表きれている。 ニの場合の応力は一軸性応力であっ
たがHan(2)等はGeのpn接合に静水圧を加えた場合の
抵抗変化を調べ、 静水圧によっても圧力効果が見ら
れることを発表している。 しかし一般には等方的な
結晶に静水圧をかけてもバルク全体としての電気的
異方性は現われない。 従って、GeやSiの単結晶に静
水圧のみをかけた時は何の電気的な効果も現われな
いのが普通である。 本論文では半導体単結品を静水
圧中に置いた時、 光を照射すると静水圧による圧力
効果が現れることを発見し、 これをPho to p iezo 
resistance Effect (光・ ピエゾ抵抗効果、 以下 本
論文ではPPREと記す) と呼ぶことにする。
半導体に関するPPREffectは1959年Jan Tauc(3) 
等によってP型Si( 比抵抗520Qー棚) で発見された。
しかしこの場合は非等方的な圧力が用いられている。
1962年Roosbroeck等(4)は結晶面(100)のGeに応力
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を く100> <010>方向に加えて面に垂直に光を照射
するとPPREffectが現れることを見い出した。 これ
は電子とホールの易動度の最大値方向が互いに垂直
方向に現れるために生ずると考えて理論的解析 を行
っている。 1964年、 彼等の理論 に基づいてソ速の
Kikoin等(5)はGe単結晶を用いて500Wの電球で(111)
結品面を照射してく100>軸方向に5000k，;，耐の圧力を
加えてPPREとして20mVの電圧を得た。(100)結品面
に光照射した時はPPREは (111) 薗の場合より も小
さく、 PPREの出 力と圧力は直線関係にあることを
見い出した。 彼等はこの現象を半導体の新しい特性
であると報告している。
以上のPPREに関する研究はGeやSiに非等方的な
圧力を加えた時の Photo Voltatic Effect (光起電
力効果、 以下PVEと記す) に対する圧力効果につい
てであるが、 静水圧のような等方的圧力を加えた研
究は行われていない。 筆者は η型 Ge 単結晶を数百
k，/酬の静水庄中に置き、 1剛のタン グステンラン
プで電極に光があたらないようにして光照射を行っ
た時に現れるPPREについて新しい実験 結果を得た
のでここに報告する。
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Z 実 験
2 - 1 �式 キヰ
実験に使用したη型Ge はトヨタ中央研究所製の
半導体素子で、 その詳細は表 1 に示すごとくであ
る。
表- 1 試 料 仕 様
試 料
.Nò.1 
η型Ge 0.1 Qー帥
(100) <001> 
.Nò.2 
n型Ge 0.1 Q -cm 
(100) <001> 
.Nò.3 
九型Ge 2 Q一冊
く111>
必4 ダイオード
試料の電極は品 川の銅線で半田つ‘けされており
実験中この部 分に特に光があたらないように注意し
た。 試料λ1Ô.4 は大きな光起電力を得るために市販の
ダイオードをf吏用したものである。
2 - 2 実 験 装 置
a) 圧力容器
5 X 5 X 6 0柑のアクリル樹脂のブロックに直径15
写真一 1 圧力容器使用状態での外観図
寸 法 tJf 抗 値
6.7 X0.45 XO.145 mm' 65.1 Q 
6.7XO.65XO.15mm' 65.0Q 
3 XO.5 mm' 3229Q 
順方向314Q 
逆方向 1 MQ
酬の穴をくりぬいて圧力容器を作製した。 加圧媒体
はシリコンオイルを用いた。 圧力容器の一端はコネ
クターを通して噴射管用のパイプで 500勾/耐の標
準圧力計と接続した。 他端は試料を保持し、 電極と
なっているリード線を取り出した後アラルダイトを
封じ込んである。 写真一 Iに圧力容器を示す。
本圧力装置を用いて最大圧力200 'J jC/lll'までかける
ことが可能であった。 それ以上の圧力ではアクリル
樹脂ブぬ口、ソクにき裂を生じた。 容器の内壁は光が充
分透過できるよう酸化クローム粉未でみがいて透明
にした。 写真一 2 は実験装置全体図を示す。
写真一 2 実 験 装 置
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写真 中 lは 1 KWプロジェクションランプで 100 V
で点灯を行う。 ランプは強制空冷され、 光源から出
た光は 2枚の平凸 レンズによって集光する。 更にし
ぼりを通して試料にあたる光量を調節するようにし
てある。 しぼ、りの後に焦点距離65酬の凸 レンズを置
き、 試料面上にスポット{象を結 ばせるようにしであ
る。 試料は圧力容器内のシリコンオイル中につけ電
極で支持されている。 PPRE出 力は7イクロボル ト
11h 
一. . 
アンメーターで測定された。 光照射による試料の温
度上昇を防〈静ため光i原と集光 レンズの聞に熱線吸収
ガラスフィルターを入れ、 光i原の赤外線を完全に除
去した。 これによって光照射による試料の温度変化
は実験中ほとんどなかった。
b) 出 力測定回路
PPREの出 力測定回路を図一1 に示す。
e，z 
図-1 PPRE測定回路
試料に光を照射し、 圧力を加えた状態では P V E
とPPREとが重なって測定されるわけである。 そこ
でまず圧力 を加えないで光を照射した時に生ずる P
VEの出 力を測定し、そのPVEに等しい逆バイアス
を与えてから試料に静水圧を加える。
測定方法は圧力容器中に置かれた試料 (抵抗値九
とする) に光を照射するとιの両端に光起電力 P V
Eが生ずる。 この起電力を消すために水銀電池
、 (E2) をん、 R.の可変抵抗器で分圧して PVE に等し
い逆パイアえを与えてパルボル への入力を Oにした
後、 静水圧を加えてPPREによる出 力をパルボルで
測定する。
2 - 3 実 験 結 果
実験はPPREの値と圧力との関係及び光の強さと
の関係を明らかにするために行われた。
a) PPREと圧力との関係
照明の強さを一定にして静水圧を変えた時の P P
R Eを試料.Nò. 1 -必 4 について測定した。 各試料の
PVE、すなわち圧力を加えない時の光起電力が最初
に測定された。 各試料の PVE は光の強きと直線関
係にあることが実験的に確かめられたので光の強き
は相対的に PVE の値で示すことにした。
試料必 3 を用いて予備実験を行った。 この場合ア
クリル樹脂ブロックの代りに圧力装置として注射器
を用いた。 負荷し得る最高圧力は 6 k， /仰がで、このよ
うな抵い静水圧でもPPRE効果が認められた。 注射
器を用いた圧力装置ではこれ以上の圧力を加えるこ
とが不可能なのでその他の試料はアクリル樹脂フ'ロ
ックを用いた圧力容器で実験を行った。
試料必 1 は結晶面 ( 100) で 軸方向 く110>比抵抗O.
1Qー捌のη型Ge単結品である。 図- 2 はPVE=2.3 
mV相当における光照射下のPPREと圧力の関係で
ある。 照射スポットは 1 X 2怖がでスポット{立置は
電極部 の上部 であった。 図からわかるようにPPRE
は圧力と直線関係にある。 PPREと照射光の強さと
の関係を知るため照射光量を調節し、 圧力200勾/耐
のもとでのPPREを測定した。 その結果を図- 3 に
示す。
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試料..Iô.1
照射光量PVE=320mV
150 
100 
( 〉 E ) 同 区 内同 色
300 2∞ 
静水圧(1rrj/01Ii)
静水圧-PPRE出力の関係
1ω 。
図-2
試料..Iô. 1
静水圧2∞1rrj/01Ii
z∞ 
( 
〉ミミ
� 1∞ ロd仏且4
150 
2.5 2.0 
照射光量PVE (mV) 
照射光量(PVE表示)-PPRE出力の関係
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1.5 1.0 
図 -3
0.5 。
図-4 には 各 PVE におけるPPREと圧力との関
係が示しである。
ス照射光量は試料の PVE 値 で置 きかえてある。
ポット 位置は図-2 の場合と同じである。
250 
/ @ 
試料品1
200 
/ 轟占?
150 (〉ミ)同出内山内向
各照射光景(PVE 表示 )における静水圧-PPRE出力
の関係(グラフ上の数字はPVE値)
図-4
が、 これは光の照射 位置が必1 の場合と異って、 電
極部下部にあったためである。 しかしPPREは常に
正の値を示し、 この場合もPPREと圧力との関係は
直線関係にあることが認められた。
試料必3 は軸方向く111>、 比抵抗2. 0Q仰の η 型
Ge単結晶である。 スポット 位置は両電極の中間のバ
ルク部分であった。 照射光量を それぞれPVE値にし
て、 1. 9， 1. 6、 0.4mVに調節して それぞれにおける
PPREと圧力との関係を測定した。 その結果を 図-
7 に示す。
スポット部分を電極部上部にもってきた場合の各
照射光量におけるPPREと圧力の関係は図- 8に示
すごとくである。
PPRE/ 圧力(μ V /勾 /IYTTL')の 値 が PVE の増加
と共に、すなわち照射光量の増加と共に増加してい
ることがわかる。 また各圧力におけるPPRE と照射
光量の関係を 図 5 に示す。
図-5 よりわかるごとく、 PP RE/PVE (μ V/ 
mV)の値は静水圧が大きいほど大きく、 ピエゾ抵抗
効果が光によって強められていることが明らかであ
る。
試料.Nò.2 は結品面 (100)、軸方向く001>の π 型Ge
単結晶で比抵抗は 0. 1 Qー酬である。 照射スポット 位
置は電極部下部であった。 図-6 は試料.Nò.2 につい
てのPPREと圧力の関係をPVE =2. 2mV相当の照射
光量で測定した結果である。
PVEの符号は試料必1の場合と反対になっている
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200 
試料必l
150 
100 
50 
(〉立)同以内同仏
2.5 2.0 1.5 1.0 0.5 。
照射光量(mV)
図一 5 各静水圧下における照射光量(PVE 表示 : mV)一
PPRE出力の関係(グラフ上の数字は静水圧値)
./ 
試料.Nò.2
PVE=2.3mV 照射光量
100 
• 
• 
ハUF、υE》
〉 孔 ) 同 出 仏 内向
200 15C 100 50 。
静水圧(勾I""'l
静水圧-PPRE出力の関係
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図-6
力 感度が高いことを示している。 この場合もPPRE
はPVE の増加すなわち照射光量 の増加につれて大
図一 7 と図 - 8 よりわかるように、 PPRE/圧力
(μV /勿/cmf) の値は照射光の 位置が電磁部よりも電
極聞 のバルク部分の場合 の方が大きく、 PPRE の出 きくなる。
6 
/ 
� 
m�
回
� 
試料品3
600 
500 
300 
100 
400 
200 
( 〉 ミ ) 凶 M山 内山 仏
250 200 150 100 50 。
静水圧(!at/o1Ii)
図 7 各照射光量における静水圧 -PPRE出力 の関係
(グラフ上 の数字は照射光量をPVE(mV) で示した値)
一100ー
ず/試料品�3
600 
500 
る
正シY
• 
400 
300 
200 
100 
(〉ミ)凶M山内向仏
250 200 150 100 50 。
静水圧(krt/�)
図 8 各照射光量における静水圧- PPRE 出力 の関係
(グラフ上の数字はPVE 値 で示した照射光量、正負は電極部 の上部と下部 でPVEが反転するため)
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合も圧力に対して非常によく直線に乗るPPREが得
られた。 この関係は図-9 に示されている。
次に市販ダイオードの接合部分に一定量の光をあ
て、 静水圧をかけた時のPPREを測定した。
J 
この場
試料:市販ダイオード
照射光量PVE=320mV
4.0 
3.0 
2.0 
1.0 
(〉巨)同出向同仏
250 200 150 100 50 。
静水圧(lrrjjOfll!)
市販ダ イオードの静水庄一PPRE出力の関係
(照射部位は接合部)
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図- 9
図-9 はPVE=320mV相当の照射光量におけるP
PREと圧力の関係を示したものである。 この場合、
使用ダイオードのPPRE/圧力の値はη型Ge単結品
に比べて著しく大きい。
以上の実験結果から次の ことが結論きれる。
(1) π型Ge単結晶は静水圧を加える ことによって
もPPRE を示し、 PPRE と圧力は直線関係にああ。
(2) 半導体単結晶に光スポットをトレースすると
PVEは電極部分で最大となり、両電極で出力の符号
が反転する。 しかしPPREの出力符号は反転しない
(3) 光スポットを単結晶のバルク部分にあてた場
表-2
合の方が電極部分にあてる場合よりもPPREの圧力
感度が高 い。
(4) 光を結晶面(100) に照射した場合のPPREの
圧力感度は他の面に照射した場合よりも値が小きい
(試料.Nò.l 、d悦2 と試料必3 の実験結果より)。
(5) PPREは照射光量の増加と共に増加する。
(6) 半導体素子の PVE が大きいほどPPREの圧
力感度は大きい。
試料.Nò. 1 -.Nò.4 までのPPRE特性を表 2 にまと
めておく。
PPRE出力特性
試 料 圧力に対する 圧力200勾/Dm'PVE 照明イ立置PPRE最大感度 対PPRE最大感度
π型Ge 0.1 Q-捌
1μV/勾欄2 70μV/1mVPVE 電 極.Nò.l (100) 部く110>
.Nò.2 
n型仇 O.lQ-om
0.6μV/勾側2 55μV /lmVPVE 電 極 音日(100) <001> 
.Nò.3 
γπ 汗ニヒ日Ge 2 Q - CIIn 
3μV/勾om-2 500μVl1mVPVE ノ〈 /レ ク<111> 
必4 ダイオード 20μV/勾側一2 1.2μV/1mVPVE 接 合 部
3. 考 察
Roosbroeckらはキャリヤーの易 動度が最大及び最
小を示す互いに垂直な二つの結品軸を持つ異方性半
導体 (無縮退) の中の電荷運搬体の移動に対する非
等方性圧力効果に及ぼす光照射の影響を理論的に解
析し、 この場合のPPREは電子とホールの易 動度が
互いに垂直方向に最大値をもつように現れるためで
あるとして実験結果を説明した。 この理論では非等
方性応力が用いられているので本研究のように等方
的静水圧によるPPRE効果を説明する ことは不可能
である。 η型Ge単結晶の場合、 等方的応力を加えて
も電子やホールの易 動度に異方性を生ずる ことはな
いと考えられるからである。
これ に対し、Jan T aucはp 型 Siに一軸性応力を作
用させた時のPPREを測定し、 これが応力によるSi
の価電子帝と伝導帯の聞のエネルギーギャップの変化
によって生ずるものとして理論的解析を行った。 彼
はp 型 Siについて実験結果から得られたムEg/ムp
(応力による エネルギーギャッ プの変化率) がPaul
ら(6)の理論値とよく一致する ことを見出した。
そ こで筆者はJan T aucの理論を用いて静水圧下の
η 型Ge単結晶のPPREに関する実験結果を考察して
みた。
Jan Taucの理論に従えば、PPREは次のように定
義し得る。
/1u= ーよムtt (EGo-EGP)....・ H ・. (1) e 
っοnu 宅E4
ここで、
e 電子電荷
EGo: 無静水圧時におけるエネルギーギャップ
EGP: 静水圧p(匂/<Ym')におけるエネルギーギャッフ。
fJ.t，=t，-tlO 
t，=σ'，/σ 
tlO=向。/σ。
σ : 光照射時の全電気伝導度
σ。 光しゃ断時の全電気伝導度
σ" 光照射時の伝導帯電子による電気伝導度
内 : 光しゃ断時の伝導帯電子による電気伝導
度
であるo
n型Geについてはムhは次の式で定義きれる。
1 fJ.σ ムt， =一一一十一一 ・ 一一 . .. ・H・-・(2)1 1 +μ，/μ2 σ 
ここでい
μ， . 電子易 動度
μ2 . ホール易 動度
ムσ=σ-a o . 光照射時の電気伝導度変化
(2)式を(1)式に代入して
1 企i!_ (EGo-EGp) e( 1 +μ，/μ2) 
1 金三ムEG... ・H・.. (3) e( 1 十μゾμ2) σ
となる。 ここで
ムEG: 静水圧負荷時のエネルギーギャップの変化
である。(3)式におけるムEGは静水圧ムptこ比例すると
仮定すれば、
ムEG=k・ムp
となり、 この関係を(3)式に代入すればPPREの圧力
感度の式は次のように定義きれる。
ムu 1 � 一一 金三. k………(4) fJ.p e ( 1 +μ，/μd σ 
(4)式より照射光量一定の時 (芋=一定)、かず一
定となり、 PPREが圧力と直線関係にあることが理
論的にも示きれる。 また(4)式からPPREが照射光量
に比例することも明らかである。 しかも半導体素子
のバルクPVEが大きいほど (すなわちムσが大きいほ
ど) PPREの圧力感度が大きいことがわかる。
実験結果から得られるムu/ムp の値とη型Ge単結晶
に対するμ，/μ2の理論値及ぴ高照射光量におけるAσ/σ
の値 (半導体素子の PVE の実ìRIJ値 より求められる)
を(4)式に代入すると kの値 として約4XlO九V耐/々
が得られ、π型Gη単結晶の圧力によるエネルギーギ
ャップの変化の理論値とほぽ一致する値が得られる
ことになる。
以上のことから静水圧下におけるπ型Ge単結晶の
PPREは圧力によるエネルギーギャップの変化によ
って生ずるものと考えられる。 この他、PPREに関
係する要因としては静水圧による体積 変化fJ.v/v=
Sが考えられる。 η型Geのエネルギ一面を球状と仮
定すれば結晶内の電子のエネルギーは
h21(' E (k)=E o +E瓦五一+E，íì
と書くことができる。 これは当然キャリヤー数に影
響を与えるはずである。 このようなエネルギ一面の
変化によるキャリヤー数の変化がPPREにどのよう
にきいてくるかは今後の研究に またなければならな
い。 本研究のように圧力範囲が比較的小さい所では
上のような効果はほとんど無視してよいと考えられ
る。
4. 結 論
半導体素子に静水圧のような等方性圧力を加えた
場合新しい特性としてPhotopiezo res istance Eff­
ect が現れる。 これはエネルギーギャップの圧力によ
る変化の結果生ずるもので半導体の新しい特質と考
えられる。
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Rh金属の電子比熱および帯磁率の温度依存性
上羽 弘
Temperature Dependences of Magnetic Susceptibility 
and Electronic Specific Heat for Rhodium Metal 
Hiromu UEBA 
T he temperature dependences of the magnetic susceptibility and the electronic specific heat 
are calculated for Rh metal by making use of the density of states curves determined from the 
energy band calculations. T he temperature variation of the electronic specific heat i s well 
explained by the calculated results. From an análysis of the susceptibility， it is pointed out 
that the temperature independent susceptibility is so large negative. T he Landau diamagnetic 
susceptibility and the ion diamagnetic susceptibility which are involved in the constant suscepti­
bility are calculated by making use of the effective mass for free electro n， the atomic wave 
functions， respectively. T he origin of the large negative value of the temperature independent 
susceptibility is discussed. 
1. 序 論
遷移金属の磁性を議論する際、磁気モーメントを
持つd-電子が、原子に局在しているか、あるいはs­
電子と同じように結品中を動き まわっているか、 と
いう問題は遷移金属の基本像そのものにかかわる重
要な問題である。
Stoner (l)は基本的に後者の立場に立って、現象論
的に、 各電子が他の電子から、磁化に 比例した分子
場をうけていると仮定し、 状態密度が放物線型であ
るときの、 任意の磁場、 温度における磁化の磁場、
温度依存性、 スピン常磁性帯磁率、 比熱、あるいは
強磁性出現条件等を議論した。 さらに、 Shimizu・
，.)(3) 
et.al はStoner model に立って、 さらに “riqid
band model"の仮定のもとに、 3d，4d，5d， 遷移金属
合金の低温における比熱の実験値より、具体的じ3d，
4d，5d 遷移金属、合金の状態密度曲線を作 成し、 帯
磁率、電子比熱の温度変化を理論的に 計算し、 実験
事実を、 定性的、定量的に説明することにかなりの
成果を収めている。 しかし、 いくつかの遷移金属に
ついては、必ずしも、 実験事実を説明していない。
本研究では、 4d遷移金属であるRh金属に注目して、
Shimizu et.aL の作成した状態密度曲線の代りに、
最近のバンド計算から得られたPd金属に対するいく
つかの状態密度曲線を用いて、 帯磁率と電子比熱の
温度依存性の数値計算を行う。
2. Rh金属に対するバンド計算について
最近の大型電子計算機の発達にともない、 遷移金
属、さらには合金についても、エネルギーバンド計
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スピン帯磁率と電子比熱の温度変化
状態密度曲線ν(ε)が与えられた時の、 スピン帯磁
率と電子比熱の表式はShimizu et.αL (4) によって与
えられた。
磁場Hが働いていない時、+スピン、 ースピンを
持った金属内電子は、 それぞれ等しい フェルミ準位
までつまっており、 T=O・Kにおける 1 原子当りの
全電子数は次式で与えられる。
3. 
) 句E4• qJ ( • • • • • • • • • • • • • • • • ・
ここで、ふは( T )=O・K におけるフェルミ準位、ε。
はバンドの底のエネルギーである。
Fermi -Ðirac 積分を次のように定義する。
FM)=[ �ß ill(ê)f(ε) dε1 -V 
" " f・…・・ (3. 2) 
F/n)(ç) =ヱーFi(t)at"- " "O 、 ー
ここで f(ε)=11+eXp 佐一一 |であり、 E 
は有限温度 T における化学ポテンシャルである。 従
って有限温度における全電子数は、
N = 2 [ : f(ε)ν(ê)dε・…...・H・. (3.3) ι。
算が多くの人達によって行われている。 Andersen(J�
Andersen and Mackintosh (J司はfふc構造をもった 4
つの遷移金属Ir，Pt，Pd，Rh に対するエネルギーバン
ド計算をRAPW法(Relativistic argumented plane 
wave method) を用いて行白った。 そして、 それらの
金属のエネルギーバンド曲線、フェルミ準位、フェ
ルミ準位における状態密度の値、フェルミ面の形状、
有効質量等の理論計算を行った。 しかしながら、 帯
磁率、 比熱等の計算に必要な詳しい状態密度曲線に
ついては報告していない。 従って我々は、 rigid 
band model を採用し、Rh金属の状態密度曲線とし
て計算されたPd金属のそれを用いる。 つまり、Pd金
属もRh金属も状態密度曲線は閉じで、ただ電子数の
変化に件うフェルミ準位の移動のみを考 慮する。 Pd
金属に対するバンド計算は 先にあげたAndersen の
他に、Lipton and Jacobs，側Mueller et.αL (J'I)Allan 
e t.aL 同といくつか報告されている。この中で、Lipton
et.aLは一般化されたスピン帯磁率 Xo(q，ω) の表式'
でq→0，ω=0とすることによって、状態密度曲線を
計算した。 一方、 Mueller eι叫は、APW法を用い、
スピン=軌道相互作用を考慮した状態密度曲線を計
算した。 本論文では、これらの状態密度曲線を用い
て、Rh金属のフェルミ準位を決定し、 スピン常磁性
帯磁率、電子比熱の数値計算を行う。
N= 2 f �o ν(ê)dê 乙0
となる。 ある有限温度で外部磁場が働くと、+スピ
ン、 ースピンを持った電子のフェルミ準位がそれぞ
れ、!:!.ç十 μ:BH，!:!.Ç 一μ:BH だけ変化する。 従って、外
部磁場H、有限温度 T における+スピン、 ースピン
を持つ電子の数は、
N士=1b(t T+!:!.t::!:μBH ) . ..・ H・ (3.4)
で与えられる。 ここでN=N+十 Nーという関係が
成立する。 ここで、!:!.tは、磁場によるある有限温度
のときのフェルミ準位tTのシフトである。従ってH
= 0 の時には、tTは次の関係式を満足する。
) E司令。( 
μBH (kT ， として(3.4)のN士をそれぞれ、磁場の
2 乗まで展開すると ， 磁場によるフェルミ準位のシ
フトは次式で表される。
Fo (Ç T) =Nl 2 
nU RU 
(.唱rhh・EOHdw\ωdohちω【ω)m243凶』oh判明maω凸
Uご干�
!:!.ç=ーさ部続(μB H)2 ...... (3. 6) 
Rh 金属に対する状態密度図-1
) 勾，oo ( • 
きて、磁場H が働いた時の磁化は、
M=μB (N+-N-) 
一一一ー ; Lipton and Jacobs一一一・; Shimizu et.aL 
ー._- -; Mueller(wit howt spin-orbit) 
一一一一 ; Mueller(with spin-orbit) 
@以下曲線分類はこれに従う。
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で与えられる。 先と同じ方法で展開すると、
(1)"， . r Fo(3) {FO(2)f2 ì M=2μB Fo'.'H+μ· t �o 一司;/ J H4 (3. 8) 
となる。 従ってパウリの常磁性 帯磁率は
dM Xo(T，H)三一一=Xo(T)(1+BH2)… (3. 9)dH 
ここで Xo(T)=2，μLFo(1) 
である。
B =但_
2f �O(3� _ 'l (lO(2)\ 2 'l 
2 l Fo(l) v tniリ j
(3. 9) で得られたxo( T)と実験で測定される帯磁
率には大きな 差が一般には存在する。 これは金属内
に磁化に比例した分子場、日Ms が存在することや、
測定される帯磁率にはその他、軌道常磁性、 ラン夕、
ウ反磁性、 イオン反磁性等が含まれていることに起
因する。
分子揚aMs がある時、 スピン磁気能率にかかる有
効磁場は、外部磁場Hexと分子場日Ms の平日である。
従って
M s=Xo(T)(Hex十日Ms)...・H・"(3. 10)
ここで Xs(T)三dMs /dHex とすると、
Xs -1(T)=Xo -l(T) 日… (3. 11)
となる。 このれ( T)をerhance されたスピン常磁
性帯磁率といい、 日は分子場係数である。 従って帯
磁率は、 温度に依存しないと考えられる帯磁率Xcを
加えて
Xo(T) X(T)=，_A旦L土ム← +Xc ……… (3. 12) 1一日Xo(T) 
となる。
一方、有限温度T、磁場H のもとでか電子系の全エ
ネルギーは次式で与えられる。
E=F，(tT十ムt+μBH)+F，(�T+ム�-μsH)
一μsH(N+-N-) …….....・H・(3. 13)
第一項、第二項は、それぞれ+、 スピンを持っ
た電子の運動エネルギ了ーで、あり第三項は、磁気エネ
ルギーである。 全エネルギーを 先と同様な方法で展
開すると、
(0)， ( Fn(2)F， (1). � ，_， _ _ ，_， ì E=2九十 t -守
戸ト
十九位) ー2凡(1) }x 
(μ8H)2 ・H・H・..…… ...・H・........・H・"(3. 14)
となる。 従って電子比熱は
dE CE=dT =C e(T) (l+DW) .… ・… ・(3. 15)
で与えられる。 ここで、
「 何'，(1))2 ì CE(T)= T t 日1) 守ji了j 三y(T) T 
・・(3. 16)
である。
4. 計算結果
2. で述べたいくつかのエルルギーバンド計算の結
果、報告きれている状態密度曲線を用いて、数値計
算を行った。 Rh金属のフェルミ準備は、(3. 1)にお
表一l フェノレミ準位での状態密度ν(εf)、 分子場係数α、 温度によらない帯磁率X，、
および絶体0度における電子比熱の係数y(O).
ν(可) α 
状態密度曲線l (electron/atom' ryd) (10'mole emu) 
Lipton and 
Jacobs 40.01 
0.6745 
Mueller : 
with spin-orbit 28.10 1.1519 
Mueller : 
without spin -orbit 26.80 1.1160 
Shimizu 
et al. 26.85 1.330 
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X， 
(10‘emu/mole) 
1. 743 
-l.934 
{回目 〔 干『司
-l. 224 
3.220 
y(O) 
(10 'cal/mole 'deg2) 
0.1674 
0.1163 
0.1106 
0.11 
(experiment) 
いてN = 9 となるフェルミ準{立èFをシン フ。ソン の
積分公式に従って 決定 きれる。 Rh金属のフェルミ準
位における状態密度の値は、 表lに 示されている。
またShimizu et.al. (9) が比熱の実験値から計算し
た値は、 26. 85(e le ct rons /atom. ry d. )である。
計算に用いた状態密度曲線は図1 に示されている。
スピン常磁性帯磁率の温度変化Xo( T )、電子比熱の
温度変化 CE ( T )、および、 CE ( T )= γ( T )Tと表した
ときの γ( T )につい ての計算結果は図2 ， 3 ，  4 に示
されている。
また、 計算の結果得られたスピン常磁性帯磁率を
用いて、 実験と比較するた めに(3.12)により、。o K 
と帯磁率が最高となる所で、 実験値と理論値が等し
いとおいて、得られる分子場係数 日とスピン帯磁率
以外の温度に依らないと考えた帯磁率 れ はそれぞれ
表lに与えられている。 表1 で与えられるロ と れ を
用いて計算した全帯磁率X( T ) は図 5に示されてい
る。 図 5中、 実験値は、Hoare and Matt he ws自由( 0 。
K-290 0K ) ，  Koj ima， Te bble an d W illiams側 (300 。
K -1800 0K)の測定である。 また図3 中、 実験値は、
Bu dwort h， Hoare and Pre ston ωによる比熱の実験
値より、 格子比熱の寄与を差し引いて、 Shimizu et. 
al. (9) が推定したものである。
さらに電子比熱を CE ( T )=y( T )T と表した時の γ
( T ) の 0 。における実験値と計算値は表1 に示されて
いる。 そして、 CE ( T )=y( ü )T と仮定したときの計
算結果は図6 に示されている。
06 L(ωちE\ロEω噌OH)バ
。 同
(
0.70 一 一一---- --. -- ---. � ‘、、、ー
_// 一'ー〉‘「_.� 、、、
J，/ ///J 
__ � d〆 _..・ _.'ーー ー ー ーー0.65ト_._.....-_二-��--��--- -----------“ --- ----�.--=:::ー--
500 ，1000 1500 2000 ( "K) 
図 -2 Rh金属のスピン常磁性帯磁率の
温度変化: Xo( T ) 
つい(国8・3E\-gy
川
同υ
- 108 -
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図 3 Rh 金属の電子比熱 : CE ( T ) 
・・・0・0・・-実験値(9)
。 1000 四百 2∞灰ま)吾百百
図- 4 Rh金属のy ( T )
1.51 
" -O E 、\ロE " 
ゐ1.0H ) トて 一一ー 1.1519 -1. 934 
1.330 -3.220 
0.51 
6 500 1000 1500 2日面再7
図- 5 Rh 金属全帯磁率の温度変化: X( T )  
- 回 。 司 2 0E\-60) し
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:
O. 
E∞ 2000 (町
5. • 
図-6 CE(T) = y(O)T 
諭
1 ) 電子比熱について
Rh金属に対する電子比熱の計算結果はLipton and 
Jacobsの場合を除いて、 いずれも実験を良〈説明し
ている。 Shimizu et.aL の作成した4d遷移金属の状
態密度曲線とMueller et.aL の計算したそれは図1
に示されているように形もフェルミ準位における状
態密度の値もよく似ており、 そのいずれもが電子比
熱の実験を説明していることは、 電子比熱を議論す
る限り、これらの状態密度曲線は、Rh金属の真の状
態密度曲線に近いものであると考えられる。 さらに
Shimizu et.aL が低温における比熱の実験値から
rigid band modelを仮定して、状態密度曲線を作成
したこと、今回の計算に用いたそれもPd金属のもの
にrigid band model を仮定して得られたことを考え
ると、Rh金属に対する rigid band model は正しい
ものと考えられる。 一方、Lipton and Jacobs が計
算した状態密度曲線は、 電子比熱の計算値がすべて
の温度領域で実験値よりも大きくなっていること、
絶対0 度におけるフェルミ準位の状態密度の値に比
例する y ( O )が実験よりも大きい事を考えると、 全
体的に状態密度曲線は実際のものに比べ大きく、Rh
金属に対しては不適当であると考えられる。
11) 帯磁率について
Rh金属の帯磁率の実験値は、図5 に示されている
ように、 温度とともに増加し、 約1600 .K附近て最大
値を示している。 また計算で得られたスピン帯磁率
は、ほとんどの温度領域でなめらかであるけれ ども
それぞれ 、 1000 .K(Lipton and Jacobs)， 1100 .K( 
Mueller et.at. :with spin orbit)， 1900 .K(Muller 
et.aL without spin orbit)において最大値を示し
ている。 Xo(T)が最大値を示す原因は、 いずれの状
態密度曲線も図lに示 きれているように、フェルミ
準位をすぎると、急激に増加し、 高 いピークを持ち
そして急激に減少していることによると考えられる。
ただ、 為(T)は(3.9) により、Xo(T) = 2，μ 討jIjであ
りXo(T)の温度変化はFo(l)の温度変化に他ならない。
FO(l)の温度変化は、フェルミ準位における状態密度
曲線の微 分係数に微妙に影響される。 全帯磁率の温
度変化が必ずしも実験を十 分に説明していない原因
は、Xo(T)が最大値を示す 温度と、 実験値が最大値
を示す 温度が大きく異っているためである。 ただ、
図5 に示されているように、 スピンー軌道相互作用
を無視したMueller et.al. の状態密度曲線は、割当
実験をよく説明しており、特にO .K -300 .K におけ
る Hoare and Mattews の実験とはよい一致を示し
ている。
きて、 計算されたスピン帯磁率を用いて、(3.1 2)
により計算される全帯磁率を実験値と比較するとき
得られる “adj ust abl e parameter.. であるXcはいず
れの状態密度曲線を用いた場合でも負でかなり大き
な値を示している。 実験値の最大値が、Xmax = 1.7 
×10
4eE111/moleて事あることを考えると、同じオーダ
ーで負の値を持つXcが普遍的に得られることは特徴
的である。 実験を一番よく説明したMueller の場合
もXc=-1. 2 24X 1 Q-4emu /moleであった。 Shimizu
et.aL の計算した一連の3d ， 4d ， 日遷移金属に対す
るんにおいても、このょっにXcが負で大きい 金属は
Rh金属のみであった。参考の為に、 Shimizu et.aL 
の計算したa ， Xcを表 2 にあげておく。
何故、Rh包・属のみこのような傾向を示すのかとい
う議論は今まで十 分にされてこなかった。 ただ、こ
れらのXcの値は、 全帯磁率に対する反磁性の寄与が
大きいことでよく知られているBi金属の反磁性帯磁
率とほぼ似た値を示していること、そしてその原 因
がBi金属の場合、有効質量Jが非常に小 きいことに
起因するということを考えれば、同じような議論が
Rh金属の場合にも期待できる。
我々は、このXcの異常について、 Andersen and 
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表 2 Shimiz u eιαLの計算したロとみ.
Metal α(10'mole/emul x，(lO-e4mu/mol e) 
Ti 0.82 0.73 
V 。 1.78 
Cr 。 1.40 
Fe 1.16 1.33 
Co(h.c.p) 0.87 。
Co(よC田c) 0.92 。
Ni 0.88 0.71 
Zr 。 0.83 
0.63 。
0.37 0.71 
Nb 0.25 0.82 
Mo 。 0.55 
Rh 1.33 ←3.22 
Pd 0.72 。
Hf 0.87 0.14 
Tα 。 0.71 
W 3.06 0.31 
Re 。 0.42 
Pt 。.74 0.15 
0.64 0.20 
Mackintosh 聞の計算したR h金属についてのフェルミ
面の計算結果を用いて、 異った方向から議論を行う。
尚、 以上の数値計算は名古屋大学大型電子計算機
センタ一、 FACOM 23 0 - 60を{吏用して千子れた。
5. Xctこ含まれる帯磁率について
(3.1 2)によって全帯磁率 X(T )は次のように与え
られた。
X ( T) = X s ( T) + X c 
ここでふ(T )は分子場係数 日で erhan c eされたス
ピン 常磁性帯磁率、 れはそれ 以外の帯磁率である。
Rh 金属の帯磁 率の温度依存性を議論する際、 温度
変化する項は、 スピン帯磁率のみで、 しかも d一電
子によるそれが大きく寄与し、 その他の帯磁率はほ
とんど温度変化しないということが、 C log ston et. 
dω， S巴itchik et.al ωの核磁気共鳴(NMR )およ
ひ、 Knight shiftの実験によって示されている。従っ
て 我々は、 Xcとして次のような各種帯磁率の和を考
える。
XC=XL.d+Xo. p 十Xιd十X c.d ・・H・H・. (5.1 )  
ここで、XL.dはLandau反磁性、 Xo.pは軌道常磁性、 Xi.d
はイオン反磁性、 Xc.dは、 c ond u c ti on band が作る
反磁性である。
きて、 実際に、 電子が結晶ポテンシャルの影響を
うけながら運動する時の帯磁率を正確に計算するこ
とは、 非 常に複雑で困難な問題であるが、 P ei巴lsω
は、 結品中を動く電子をB loch関数であらわして、
軌道反磁性帯磁率の計算を行った。その結果は三つ
の項からなり、 ラン夕、ウ反磁性帯磁率の一般化とし
て有名な “ランダウ =パイエルス項 " 自由原子に対
するコア一反磁性帯磁率の項、 物理 的に意味の明確
でない項として与えられている。その中で反磁性に
最も寄与するランダウ ニパイエルス項は次式で与え
られる。
XL. P = ，�e
2
，? ? r { éi:，� �:� - ( 町、2 f L.p一万瓦石ミ一 n 五千 瓦1 \瓦瓦瓦) f 
( ��2 � ) 2 �ム旦L dk ... (5.2) \éik， éik2 ! éi E 
今、 周期場ポテンシャルの効果を有効質量 占 を持
った自由電子の運動として考えると
E二五2 k 2 2 m 業
を(5.2)へ代入して
2 r rlLaf d D';�/:; dE…・・・ (5.3) 37rhc2(2州Wo� - éi ι
となる。(5.3) の積分を低温展開公式を用いて展
開すると、 有効質量Jを持った自由電子に対するラ
ン夕、ウ反磁性として、
4 m2υ2 X ニ ー -Z (3仇) y， ............ (5.4) 3 m “  
を得る。ここで、 nは 単位体積当りの電子数であ
る。
きて、 R h金属の電子構造は(1 s )2 ( 2  S)2 ( 2  P )6(3 s) 2 
(3 P ) 6 (3d) 10 (4 s ) 2 (4 P ) 6 (4d) B (5 s ) 1で与えられる。
この時、 (1 s )準位から( 4 P )準位までが原子に完
全に捕われた原子 準位( at omic-l ev el)を作っている
と考えると、 イオン反磁性帯磁率は、
X ιd ニ一 子二� L.; < r?> ・……・…(5.5)… omc ‘ 
で与えられる。ここでく rp は原子の中心から i
番目の電子までの距離の二乗平均である。そして�i
は(1 s )準位から( 4 P )準位まで、の電子についての
和をとるものとする。
次に( 4 d)， ( 5 s )準位は原子に捕われていると
はいえ、 その波動函数は、 ある程度の拡がりを持っ
ていると考えられ、 (4d)，(5 s) 準位がR h金属の伝導
ハU1l­tl占
帯(conduction band) を形 成していると考えられる。
He bborn and Sondheimer 闘は、結 晶内電子に対す
る帯磁率の 計算の 中で、 伝導帯を形作る電子に
tight -binding 近似を適用し、 その状態が s ー状態
であるならば、 帯磁率は軌道常磁性を含んだ形で、
次のように与えられることを示した。
X =-百五 〈九 (5. 6) 
ここでくr2> 5 s は伝導帯5s 準位についての平均を
意味する、また、 n は、結晶状態にある5s 電子のl
原子当りの電子数である。
ところが、 伝導帯を形成すると考えられる(4d)準
位についての帯磁率の計算は困難で、現在までの所、
その表式は与えられていない。 従って我々は、(4d)
準位の示す帯磁率については反磁性として(5.6) を
用い、軌道常磁性は、 implicit なままで残しておく。
以上の結果、XCは次のように与えられる。
X
c 4m2 μ z q m  --� ニ-;('-( 3 Jr2n)泌 之←一之J <rl> 3m… h2 \�/L JLJ 6mc2 守
-11。〈H〉5s 一μ1〈内d+x:l.p(5.7)。勿1C“ O作lC'
ここで、 n， n 'は結晶状態における、 5S ， 4d， 準位
の 1原子当りの電子数である。 またX�.Pは、d一電子
の軌 道常磁性である。
E 
(RY) 
t 
6. Xcの計算
1 ) ランダウ反石益性
ランダウ反磁性を具体的に計算する為には有効質
量Jを求めなければならない。 有効質量は)般に次
式で与えられる。
τ n.  dA m =一一…... ・H ・ -…... ・H ・ (6.1)2Jr dE 
ここで、 Aは磁場Hに垂直な平面の軌道によって
囲まれた等エネルギ一面の面積である。 従って有効
質量は、詳しいエネルギーバンド計算に依らなけれ
ばならない。 Andersen and Mackintosh (1自は、Rh金
属の詳しいエネルギーバンド計算を行い、 そのフェ
ルミ面と有効質量を計算した。 また有効質量を実験
から求めるには、 サイクロトロン共鳴、ド ・フアー
ス・フォン・アルフェン効果に依らなければならな
い。 Rh金属のド・フアース・フォン・アルフェン効
果の実験は、 Coleridge 倒， Ketterson et.aL � によ
って報告されている。 Anderson and Mackintoshの
計算したエネルギーバンド曲線とフェルミ面は 図7
に示 きれている。 そして、このフェルミ面を三次元
的に描いたものは図8 に示 きれている。
Andersen U日 による。
図-7 Rh 金属のエネルギーバンド曲線とフェルミ面
-E目晶喝ai--
The Bri llouim zone 01 the 
lace centred cubic lattice 
Electron : ['2 
Hole : X，• 
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Hole : X2 
Hole : L 
図-8 Rh 金属のフェルミ面を三次元的 に描いたもの
これによるとR h金属はF点のまわりに s一的な、
閉じた elec tron -s u rfac e(r ，)，同じく d一的な閉じた
elec tron -s u rfac e (r 2) を持ち、X点のまわりに、閉
じたhole poketを 2つ ( X" 2)持っている。 さら
にヰ寺{般的なことは、L点のまわりに、 閉じた小さな
hole pocket (L)を4寺っている。この小さな hole 
pocketは、 他の遷移金属、 Pd，P t，Ir (いずれも f.
c. c 構造) には存在しない。 きて、 R h金属(7)elec t-
ron s u rf ac e (r " rムhole pocket ( X" 2， L) 
における有効質量を用いて計算する際、 特定の方向
に磁場をかけた時の全帯磁率は、 それぞれ次のよう
に 表される。 X" 2 hole pocket に対しては、
x;:rlニXlOO十2XOlO
xnrl二2X110十Xω
X iW1 =3 Xll! 
L- hole pocket に対しては、
xizalニ4 XlO()
X i��al = 2 (X110十 X1 10) 
xi�ttl= 2( Xl\l+X11-1十2 XJ-11)
但し、 X '00' 'x 110' X " " ・・・・・ は、 それぞれ、 第l
ブリルアン ゾーンの中の 1つの hole pocketに対し
て(10 0 )、(110 )、(111 ) ・ 方向の磁場をかけた時に
得られる帯磁率である。
An bers en and Macki ntosh の計算した 有効質量
の{直は、r " r 2' X" X2の 巴lec tron s u rfac e， およ
びhole pocketについては、 帯磁率の計算に十分な
情報を与えてくれる。しかし、L-hole pocketにつ
いては(111 )方向の磁場に対する有効質量しか計算
されていなし、。i主って、 Anders en and Mackintosh 
の値を用いて、L-hole pocketのその他の磁場に対
する有効質量を計算する。
今、L-hole pocketの座標として、L点を原 点
に、r-L軸を01 軸とし、L点を通って、これに平行
な面にそれぞれ02 ，03 軸をとる直交座標系を考える。
L-hole pocket を完全な回転楕円体であると仮定
するとエネルギーは次のように与えられる。
士2
E( k) =EL-;:;"--- ( 口， kl十日2ki+α3 kI) …( 6.2) c;ηz 
ここで、 日'1 ， 0'2 ， 日3は一般にエネルギーを、
E =壬 X( P 'a'P)と 表わしたときの、 対称行列ロニL: m 
(ai j )の主 軸成分である。また、 ELは、L点における
エネ ルギーである。( 6.2) のようにQの主軸成分が
与え られたとき、 任意の方向に磁場がかかったとき
に得 られる有効質量は次式で与えられる。
笠=( λP2日3+入�al0'3十人�ala2) -J1… ( 6. 3)作Z
ただし、 入i(i =1 ，2 ，3) は磁場の主 軸に対する方
向余弦である。さらに、L 点を通って01軸に黍直な
面で切った切り口が円であると仮定すると、 日2二%
という関係がある。 Anders en and M ackin tosh の
計算した、 磁場方向が(111)のときの有効質量 m"'/ m
二0. 1を用いて ( 6. 2) ， ( 6.3) より計算した(10 0 )
(110 ) 一方向の有効質量はそれぞれ次のようにな
る。
町二0. 79 3 ， 日2二日3=9. 0 91  
m�oolm =0.175 8 ， m九;
m�-1O/mこ0. 3724 ， 叩てlーdm =0. 253 2. 
And ers en and Mackintosh の計算値と、上記の計
一112 一
算結果は表3 に示されている。
これらの計算値を用いて (5.4)で与えられる ラン
ダウ反磁性は、 それぞれ 、特定の三つの磁場方向に
対して
x ;331=一 0.7116X 10-4 emu/ mol e 
X 22l=一 0.6971X 10-4 emu/ mol e 
X i��.l = -0.7151 X 10 -4 emu/ 冊。l e
表-3 Rh 金属の有効質量 (業は筆者による計算値 )
磁場の方向 有効質量(m旋1m)
electron (100) 1.97 
I\ (110) 2.27 
(lll) 1.43 
electron (110) 3.68 
f2 (100) 3.01 
(lll) 4.35 
hole (100) 0.35 寸
X， 0.48 
(110) 0.38 
0.54 
(lll) 0.39 
hole (100) 0.95 
X2 1.33 
(110) 0.99 
0.91 
(lll) 1.l3 
hole (lll) 0.11 
L (110) 務0.1318
(100) 被0.1758
(1-1，0) 業0.3724
(11-1) 業0.2532
となる。
それぞれの electron surface， hole pocket から
得られる ランダウ反磁性は表4 に示されている。 従
って、特定の般場方向に対して得られる ランダ、ウ反
磁性に平均操作を行って、 結局、Rh金属の ランダ、ウ
反磁性帯磁率として、
X L. d = -0.7 086 X 10-4 emu/ mol e 
という大きな値を得る。
II) イオン反磁性、 伝導体の反磁性
イオン、 および伝導帯の作る反磁性帯磁率は、
5.5) ， (5.6) に従って計算される。 計算に用いる波
動関数としては、Herman and Skillman側が日artr­
ee-Focl王ーSlater 近似で求めた原子内波動関数を
そのまま用いる。 (1s ) 準位から(4P) 準位までを原 表-4 ランダウ反磁性帯磁率(一10-4emu /mol巴)
子 準位として、 イオン帯磁率の計算を行う。Herman
and Skillman の計算した波動関数は原子の状態の
波動関数であり (4d) ， (5s ) 電子をとり除いたとき
実際の波動関数は、原子の状態の場合よりも拡がる
はずで、あるが、ここではその効果を無視して計算を
行う。 このようにして計算 きれる イオン反磁性帯磁
率は、
X io弘dia =ー 0.1162X 10-4 emu/ mol e 
である。
一方、(4d)， (5s ) 準位が伝導惰を作っていると
考えたときの反磁性帯磁率は、Rh原子が結品を作っ
ているときの4d電子、5s電子についての 1 つのバン
ド、 1 つの原子当りの電子数を経験的に、 n =0.4 ，  
n' =8.6 と考える。 このとき得られる反磁性帯磁率
は、
X cond.dia =ー 0.2243X 10-4 emu/mol e 
となる。
従って X ion，diα十X cond，d田=-0.3405X 10-4 emu/ 
mol eとなる。 結晶状態における反磁性の詳しい計算
は報告きれていないが原子状態における数値計算は
Mendersonωによって1Tわれた。 それによると、
フェノレミ面 磁場 の方向 XLanbau dia 
f. (100) 0.0330 
(110) 0.0290 
(lll) 0.0460 
f2 (100) 0.0261 
(110) 0.0282 
(lll) 0.0220 
X， (100) 0.0837 
0.0610 
(110) 0.0543 
0.0771 
(lll) 0.0751 
X2 (100) 0.0446 
0.0319 
(110) 0.0466 
0.0428 
(lll) 0.0375 
L (100) 0.0846 
(110) 0.1128 
0.0399 
(111) 0.1352 
0.0587 
Xd阻=� 0.42X 10-4 emu/ mol eである。
Menderson の Ag(atom) の場合一 0.39X 10-4 emu / 
qa -­可i
mole Ag ( 十 1)の場合 一ü.27X 10-4巴mu/mole ， とい
う計算結果を考えると、 原子の状態から最外殻電子
(5 s ) ， を取り去ったイオン状態の反磁性としては、
M enders onの計算値よりも絶対値が小 きくなること
が予想 きれるので上で得た値は妥当であると考えら
れる。
結局、 以上の計算結果をまとめると、 XCは(5.7)
に従って
X， = -1.04 91X 10匂muAnole + X�.p ・…(6.4) 
となる。
きて、 ( 6.4) におけるd一電子による軌道常磁性
のみを計算することは不可能である。 J . A. Seitchik 
ωは、 この軌道常磁性がVanVleck常磁性と同じ
ものであると考え、 さらに Pd -R h 合 金の 任意の濃
度に対して、 不変であると考えて、
x i p± 0.3 × 10 4emdmole と推定した。
この値を用いると、 X，は次のようになる。
X， 二一 0.74 91X 10-4 emu/mole 
しかし、 定量 的な議論をさらに行うためには、 x�.P 
を何等かの形で正確に推定しなければならない。
7. 議論および結論
我々は、 実際のバンド計算から得られた有効質量
の値を用いて、 ランダウ反磁性を、 また原子内波動
関数を用いて、 イオン反磁性等を数値計算し、 全帯
磁率のうち巴rhanceされたスピン常磁性以外の温
度によらない帯磁率として、 み=一0.7491 X10-4 
emu/mole という値を得た。この量を計算する上て\
ランダウ反磁性、 イオン反磁性の計算結呆にはかな
りの信頼がおけるものと考えられるが、 d電子によ
る軌道常磁性については必ずしも信頼はおけない。
従って、 上記のX，の値は定量的に正しいものである
とは言い難い。
しかし、 上記の議論の範岡においても、 X，の{直は
他の遷移金属に比べて負で大きな値を示している。
我々は4 .において、 Shi miz u et.叫が低温の電
子比熱の実験値を用いて作成した状態密度曲線、 あ
るいは、 現在までに報告されている Pd金属のそれに
ri gid band mod elを仮定して得られた状態密度曲線のそ
のいずれを用いても株、 帯磁率の温度変化を実験と比
較するとき決定される “ad ju sta blepa ramet巴r" で
ある X，が、 定性 的に負で大きな値を示すことを、 特
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徴 的なこととして指適した。
一方、 X)こ含まれる具体 的な個々の帯磁率につい
ての計算結果も負を示し、 かなり大きな値である。
この最も主たる原因は、 R h金属の場合ランタゃウ反磁
性が、 大きく寄与していることである。ランダウ反
磁性は、 有効質量が、 自由電子のそれに比べて、 小
きい程大きな値となって 表れる。詳しい貼金属の電
子構造によると、 他の遷移金属には存在しない、 小
きな hole -pocket をL点のまわりに 持っており、
そこにおける有効質量は自由電子の質量の約拓であ
り、 従って、 ランタホウ反磁性が大きく寄与するので
ある。 事実、 今回の計算では、 ランタボウ反磁性の約
5 0%がこのL 点の hole -pocket に起因している。
しかしながら、 さらに詳しい定量 的な議論は、 先に
少し触れたように、 全帯磁率に対するランダウ反磁
性の寄与が著しく大きいことでよく知られているBi
金属に対し、 Fu ku yama and K u bo 側が行ったよう
に、 帯磁率に対する “In ter band e ffec t "を詳しく
取り入れた形で、 正確に議論を展開しなければなら
ないであろうと考えられる。さらには、 結品内にお
ける d電子の振舞いの 特に軌道常磁性に対する議論
が急務であると考えられる。
本研究における 最も簡単化されたモデルと仮定
に基いて、 計算された範囲内においては、 計算され
たスピン帯磁率の温度変化 Xo(T )を用いて、 全帯磁
率のiJJlLJ支変化の実験を説明しようとするとき、 導入
される 1つのパラメーターではあるが物理 的意味の
明確な量 X，がR h金属の場合、 いずれも負で大きな値
を示すことは、 単なるパラメーターとしての偶然性
によるものではなλ、 まさにR h金属の電 子構造の 特
徴を明確に反映したものであると考えられる。この
ことは、 分子場係数 日と X，の 2 つの パラメーターに
よって帯磁率を議論しようとする このパラメータ
ー近似は、 かなりの信頼がおけるものであると考え
られる。
尚、 本研究は筆者が名古屋大学工学部応用物理学
科における修士論文の一部に加筆したものであり、
本研究を指導して下さった名古屋大学工学部志水正
男教授に謝意を 表する。
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Observation of Ferroelectric Domain Structures of 
Tri -G lycine Sulfate U sing a Scanning Electron Microscope 
Noriyuki NAKATANI 
This paper reports some ferroelectric domain patterns of triglycine suJfate obtained by utiliz-
。
ing a scanning electron microscope. Covering the crystal surface with gold of 20-30A in mean 
thickness by vacuum evaporation， clear secondary electron images showing ferroelectric domains 
were obtained. It is supposed that some parts of the electric and thermal currents flow in the 
evaporated gold， and protect the specimen from the charge_up and destruction. It has been found 
that， anneal ing the crystal above the Curie point， the lenticular domain structure changed into 
the fine lamellar one. 
1. 緒 言
強誘電体の分域(ドメイン)を観察する一般的方法
として、 これま でエッチング法、 帯電粒子法 (コロ
イド法・装飾法・露j商法)、偏光顕微鏡や電子顕微鏡
による方法、 さらにはX線回析顕微法等多くの報告
がなされている(1)。 これらの方法にはそれぞれ一長
一短があり、 また強誘電体の種類によっては使用不
可能なものもある。 例えばここでとりあげた硫酸グ
リシン (TGS) の場合、 逆方向を向いた分域のそれ
ぞれの光学的弾性軸が一致するので 偏光顕微鏡によ
る観察は不可能である。 また薄膜を作製するのが困
難であるため透過型電子顕微鏡による方法もま ず不
可能と思われる。 一般的にいってエッチング法 及ぴ
帯電粒子法は静的な分域構造を示すにすぎず、 何ら
かの外部因子の変化に対する分域の動的なふるまい
をこれらの方法で得ることは極めて困難である。
以上のような方法に加えて新しい方法として注目
されているのが、 エレクトロンミラーマイクロスコ
ープ(EMM)(Z)及ぴ走査型電子顕微鏡(SEM)(31.14)によ
る分域の観察である。 これらはいずれも試料表面に
電子線を照射し、 表面電位による応答から分域構造
を得zょうとするものである。
このうち走査型電子顕微鏡によるこれま での報告
例は、 W03、 BaTi03、 SbS}3) 及びTGS(4) に対して
Bihanらによって行なわれたものである。彼らの報告
では、 走査型電子顕微鏡による分域観察の利点とし
て、
(1). 分解能がかなり高い。
(2). 被写体深度が深い。
(3). 動的な分域のふるまいを観測できる可能性が
ある。
をあげている。
しかし、SbSIやW03等のように比較的電気伝導度
の高い物質に対しては極めて良い結果が得られてい
るが、TGSのように電気伝導度が非常に小さく、 し
cu 句E目晶唱Eム
かも電子線照射によって破壊されやすい物質に対し
て安定で鮮明なdomain patternを得ることはかなり
困難である。 もちろん加速電庄をできるだけ低くし
プロープ電流もできるだけ小さくすることによって
像を得ることは可能であるが、 結局は試料表面に電
荷が蓄積するので像が安定でない。
筆者は、TGS表面に金を薄〈真空蒸着することに
よってこれらの難点をある程度克服し、 かなり安定
で鮮明な像を得ることができたのでそのいくつかを
報告する。 そしてアニーリングによる分域構造の変
化についても簡単に報告するo
2. 試料及び観察方法
まず飽和水溶液徐冷法(5)によって作製した硫酸グ
リシン(TGS :(NH2C品COOH).・H2SO.)単結晶から、
へき開によってb軸(強誘電軸)に垂直な薄い板状試
料を切り出す。 これを水研磨・エメリー研磨した後、
アルミナ(0.3μ) で研磨して平滑面に仕上げる。 さら
にこの表面に薄い金属の膜を真空蒸着によってつけ
る。 蒸着は金・ クロム・ アルミニウム等についてそ
れぞれ種々の厚きで行なったが、 平均厚さ20-30A
の金で最も良い結果が得られた。 以下に示すものは
いずれもこの蒸着を行なったものである。
走査像としては加速電圧10kV、 試料電流O.Oln A 
での2次電子像で、 撮影 倍率は30-1000倍である。
試料温度の昇降のためサーモモジュールを組みこん
だ試料ホルダーを作製して使用した。 なお使用した
装置は島i章一ARL EMX-SMである。
3. 観察結果と考察
3-1 .2次電子像による分域の観察
図-1はTGS b商の2次電子像である。典型的な
レンズ状の分域が見られる。 明るい部分は2次電子
放出の多いところ、 すなわち表面電位の低いところ
であるから分極の負の端が表面に出ている分域であ
る。 逆に暗いところは分極の正の端が表面に出てい
る分域である。
図-2は(02ï) 面をb面に垂直な方向から見た像で
ある。 2次電子像は被写体深度がかなり深いのでこ
のように傾むいた面の分域構造を観察することがで
きる。 この面はTGS単結晶の自然成長面で、 研磨は
とくにしてな山ためかなり汚れているが、 レンズ状
の分域の様子がよくわかる。
2次電子像で得られる分域構造とエッチング法に
よって得られる分域構造とを比較したのが図- 3で
ある。 まずb面の2次電子像を撮影した後試料を水
でエッチングし、 同一視野を光学顕微鏡で観察した。
2つのパターンを比較するとはぽ完全な対応がつく
が、 2次電子像の方が分域構造の細部がよくわかる。
しかしエッチングによって分域構造がいくらか変化
することも考えられるので、 両者の完全な一致は必
ずしも期待できない。 なお分極の正の端が表面に出
ている分域の方が反対の分域より深〈エッチさ れる
が(6)、 このような分域は2次電子像ではまわりより
暗くなっている。 このことは図一1のところで述べ
たことと一致する。
3-2， アニーリングによる分域構造の変化
図- 1 TGS(010)函の強誘電分域(2次電子像)
図-2 TGS(021)面の強誘電分域( 2次電子像)
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図- 3 TGS(010)面の強誘電分域
( a)、 2次電子像
(b)、 エッチング像
図-4aは室温で、のb面 の2次電子像である。 この
場合、 単結晶作製の際にあらわれる自然成長 面をそ
のまま観察したので、 キズや微細結品がついていで
かなり凹凸がある。その凸凹によるコントラストが強
くあらわれているが、 レンズ状の分域もいくつか見
られる。 この試料をキュリ一点(49. 70C)の上まで加
熱すると自発分極が消失するため、 図-4bのよう
に分域は見られなくなり、 凹凸によるコントラスト
だけになる。 この試料を再ぴ室温まで冷却する・と図
-4c のように縞状の分域があらわれてくる。 この
ような縞状の分域の幅は結晶の場所によって異なり
だいたい1 -10μ手呈で、ある。
図 4 a と4cを比較すればわかるように、 アニ
ールする前のレンズ状の分域の長軸方向と、 アニー
ル後の縞の方向は常に一致している。 しかもこの方
向は一般に c軸に垂直であることが多く、 育成した
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図-4 アニーリングによる分域構造の変化
( 2次電子像)
( a) 250C (アニーリング前 )
(b) 750C(常誘電相)
(c) 250C(アニーリング後)
単結品の周辺部て*例外的に方向が異なる部分が ある
ことがわかった。 このことは、 キュリ一点近傍では
強誘電的な分極の相互作用はc軸方向が、 それに垂
直な方向よりとくに弱いことを示しているものと思
われる。 そのためキュリ一点を( ;令却しながら)通過
する際、 自発分極発生による静電エネルギーのため
同一分極がc軸方向に長くのびにくいのであろう。
しかし、 静電エネルギーは結晶の外形に影響されや
すいので結晶の周辺部では縞の方向は必ずしもc軸
に垂直にはならないものと考えられる。
なお、 この縞状構造はアニールごとに同ーのパタ
ーンにはならず、 しかも放置しておくことによって
次第に幅が広くなるような経時変化を示すが、 通常
のレンズ状の構造にまでもどるかどうかはまだ確認
していない。
以上のようにアニールすることによって、 レンズ
状から縞状へと分域構造が変化することはエッチン
グ法によっても確認されるが、 工、ソチングの分解能
はそれほど高 くないのでこのような構造の細部を観
察するのは困難である。
3-3 . 蒸着膜について
蒸着膜の役割を考察するため、 b面(研磨面)に蒸
着した平均厚さ20 Aの金のカーボンエキストラクシ
ヨンレプリカを作製し、 透過型電子顕微鏡で観察す
ると図-5 に示すように、 いわゆる島状をしている
これらの島の大きさは平均100 Å 程度て、ある。
蒸着膜が厚過ぎて試料表面が完全に金で被われて
しまうと、表面全体が等電位になるため強誘電分域を
2次電子像で観察することはできなくなる。 一方、
蒸着膜があまりに薄いか、 あるいはぜんぜん蒸着し
ない場合は、 緒言で述べたように電荷が表面に蓄積
したり、 電子線照射によって試料が破壊したりする
ために安定で鮮明な像を得ることができなくなる。
金蒸着の場合、 平均厚きが20-30Aのとき最も良い
結果が得られたが、 このとき蒸着された島状の金が
試料表面の電気伝導及ぴ熱伝導の一部を担って、 試
料のc harge-up と破壊を防いでいるものと思われる。
蒸着膜の役割を厳密に確認するためには、 TGS
単結晶の表面抵抗と蒸着膜の抵抗との定量的な比較、
あるいは加速電圧による 2次電子像のコントラスト
の変化等をさらにくわしく調べる必要があると思わ
れる。
なお、 ビーム電流を大きくした場合や、 観察倍率
を極端に高めると、 試料表面に照射される電流密度
図-5 TGS(010)面に蒸着した金の透過電子顕微
像。 平均厚き20A
が高くなり像が次第に不安定となる。試料電流が0.0 1
nA の場合、 観察できる倍率は1000倍ぐらいまでで
ある。
本稿の一部は、日本物理学会第27回年会 (197 2年
10月11日、 於広島大学) で発表したものである。
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